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5Re´sume´
ETUDE PAR MODELISATION NUMERIQUE DE LA QUALITE DE L’AIR EN EUROPE DANS LES
CLIMATS ACTUEL ET FUTUR
Cette the`se porte sur l’e´tude de l’e´volution de la qualite´ de l’air en Europe et en
France dans les prochaines de´cennies a` l’aide de simulations nume´riques. Dans les e´tudes
des impacts de l’e´volution du climat sur la qualite´ de l’air, les mode`les de chimie atmo-
sphe´rique utilisent des sorties de mode`les climatiques globaux ou re´gionaux qui fournissent
les “forc¸ages ”, c’est-a`-dire les conditions me´te´orologiques simule´es pour les pe´riodes fu-
tures. Contrairement aux analyses me´te´orologiques, qui repre´sentent la variabilite´ jour a`
jour du temps, les sorties des mode`les de climat doivent ne´cessairement eˆtre interpre´te´es
de manie`re statistique : elles ne repre´sentent la me´te´orologie que dans un sens clima-
tologique. Afin de pouvoir commenter utilement les simulations futures de qualite´ de l’air,
il est ne´cessaire d’e´valuer au pre´alable et pour le climat pre´sent, la qualite´ des simula-
tions calcule´es avec des forc¸ages climatiques par rapport aux re´fe´rences que constituent
les simulations calcule´es avec des forc¸ages analyse´s et, bien entendu, les observations.
Trois simulations pluri-annuelles (6 ans) ont e´te´ lance´es pour la pe´riode actuelle (2000-
2010) et ont e´te´ compare´es ; elles diffe´rent par l’utilisation d’analyses me´te´orologiques
ou de forc¸ages de mode`le de climat (pour les parame`tres atmosphe´riques seuls et par
ailleurs, pour les parame`tres atmosphe´riques et le calcul des e´changes en surface) en
entre´e du mode`le de chimie-transport tridimensionnel de Me´te´o-France, MOCAGE. Nous
avons e´value´ ces diffe´rentes simulations par comparaison aux observations de la base de
donne´es europe´enne AirBase. Nous avons ensuite compare´ les performances de ces sim-
ulations pour un grand nombre de scores quantitatifs, en analysant d’une part les effets
lie´s aux champs me´te´orologiques (tempe´rature, vent, humidite´, etc) et d’autre part, ceux
lie´s aux e´changes en surface (comme les vitesses de de´poˆts, les e´missions bioge´niques) qui
de´pendent e´galement de la me´te´orologie. Nous avons ainsi e´value´ comment ces change-
ments affectent les distributions horizontales et verticales des polluants. In fine, nous
avons caracte´rise´ la fiabilite´ des simulations de qualite´ de l’air reposant sur des forc¸ages
issus de mode`les climatiques pour le climat pre´sent : des indicateurs (biais moyens, biais
moyens normalise´s, RMSE, de´viations standards) et des index de qualite´ de l’air (comme
le de´passement de seuils) se distinguent et peuvent donc servir de base fiable pour l’in-
terpre´tation des re´sultats pour les simulations du futur.
Enfin dans une troisie`me partie, ces indicateurs conside´re´s comme pertinents ont e´te´
utilise´s pour e´tudier des simulations de qualite´ de l’air aux horizons 2030 et 2050 (5 ans).
Comme attendu, l’e´volution des parame`tres me´te´orologiques (tempe´rature, pre´cipitation,
vent) modifie les quantite´s et la dispersion des polluants dans l’atmosphe`re, mais l’e´volution
des e´missions en Europe et dans le reste du monde joue aussi un roˆle important. Ainsi,
face a` l’e´volution du climat et la hausse des e´missions dans certains pays du monde,
en Asie notamment, les effets des politiques Europe´ennes pour re´duire les e´missions an-
thropiques sont mitige´s selon les re´gions et les polluants, de´pendant de l’influence relative
des phe´nome`nes locaux et du transport de polluant a` longue distance.
Mots-cle´s : qualite´ de l’air, Europe, climat, ozone et pre´curseurs, particules fines, indi-
cateurs statistiques, mode´lisation nume´rique chimie transport
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7Abstract
NUMERAL MODELING STUDY OF EUROPEAN AIR QUALITY IN CURRENT AND FUTURE CLI-
MATES
This thesis aims at predicting how European and French air quality could evolve
over the next decades using numerical modeling. In order to study the impacts of climate
change up on regional air quality, atmospheric chemistry models rely on global or regional
climate models to produce “forcings ”, i.e. meteorological conditions for future periods.
Unlike meteorological analyses, which can represent specifically each date and hour thanks
to the assimilation of observations, climate model outputs need to be averaged and can
only be interpreted in a climatological sense. And so are air quality hindcasts relying on
them for their forcings. In order to properly interpret air quality simulations in a future
climate, it is a pre-requisite to assess how realistic air quality hindcasts are when driven
by forcings from climate models for the current period in comparison to the references,
which are simulations with the same set-up but relying on meteorological analyses and
observations.
Three six-year simulations for the current climate (2000-2010) have been run with the
three-dimensional chemistry transport model of Me´te´o-France, MOCAGE. These simu-
lations only differ by the meteorological forcings used, either operational meteorological
analyses or outputs from climate simulations (for atmospheric parameters only ; for at-
mospheric parameters as well as surface exchanges, which depend also on the weather).
We compared the three simulations and evaluated them against the European air quality
database of the European Environment Agency, AirBase. Further, we investigated how
statistical skill indicators compare in the different simulations, assessing the effects of me-
teorology on atmospheric fields (temperature, wind, humidity,...) and on the dependent
emissions and deposition processes (such as deposition velocities, volatile organic com-
pound emissions, ...) that depend upon meteorology. We have in particular studied how
these factors affect the horizontal and vertical distributions of species. In the end, we have
estimated how reliable are skill indicators for the simulations run with “climate ”forcings :
some indicators (mean bias, mean normalized bias, RMSE, deviation standards, number
of exceedance days) are sufficiently close to the ones obtained with the reference config-
uration (relying on analysed meteorological forcings) to be considered reliable. They can
thus be used to interpret simulations for future periods.
We have run simulations of European air quality in the 2030s and 2050s (5 years for
each period). They are discussed using the indicators previously indentified. As expected,
the changes in meteorological parameters (temperature, precipitation, wind, ...) affect the
quantities and distributions of pollutants in the atmosphere, but the future evolutions in
European and global emissions also play a significant role. Faced with climate change and
increased emissions in some countries in the world, as in Asia, the impacts of European
policies for reducing anthropogenic emissions are mitigated, depending on the regions and
the pollutants due to the respective influence of local emission and of long-range transport
of pollutants.
Keywords : air quality, Europe, climate, ozone and precursors, particulate matter, sta-
tistical metrics, chemistry-transport numerical modeling
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Introduction
Depuis le de´but de l’e`re industrielle, le de´veloppement des transports (automobile,
maritime) et surtout l’explosion de´mographique ont conduit a` un bouleversement de la
composition chimique de l’atmosphe`re. A l’e´chelle du globe, le climat a e´volue´ : depuis les
anne´es 1900, les tempe´ratures de surface ont augmente´ de 0.4 a` 0.8◦C au dessus des sols
et des oce´ans et le niveau des mers s’est e´leve´ de 10 a` 20 cm. Ces phe´nome`nes sont en
grande partie lie´s aux activite´s humaines et aux e´missions de gaz a` effet de serre (CO2,
N2O, CH4) et des particules d’ae´rosols. Ces compose´s, en absorbant les rayonnements
infrarouges e´mis par la surface terrestre, contribuent au re´chauffement de la Terre. Selon
les pre´dictions des derniers rapports du GIEC [IPCC, 2007], ces changements climatiques
risquent de s’aggraver d’ici la fin du sie`cle : la tempe´rature moyenne devrait augmenter
de 1.5◦ a` 6◦C sur la pe´riode 1900-2100 selon les sce´narios d’e´missions conside´re´s.
Sur des pe´riodes de temps plus courtes, les e´missions de polluants de´gradent directe-
ment l’air que nous respirons. La notion de “qualite´ de l’air ”est apparue afin de quantifier
ces effets sur la sante´ publique et la ve´ge´tation. Depuis la fin des anne´es 1970, la qualite´
de l’air se positionne comme une des pre´occupations majeures dans les pays de´veloppe´s,
en particulier en Europe, mais elle est souvent rele´gue´e au second plan dans d’autres
pays du monde et notamment dans les pays en voie de de´veloppement. Aujourd’hui, les
Franc¸ais sont 72% a` percevoir la pollution atmosphe´rique comme une re´elle menace pour
la sante´ (source ADEME). Depuis cette prise de conscience, surveiller la qualite´ de l’air
et controˆler la pollution atmosphe´rique sont devenus des priorite´s. Les re´glementations
prises aux e´chelles Europe´ennes, nationales et re´gionales ont pour objectifs de quanti-
fier les niveaux de pollution auxquels est soumis la population, d’e´valuer l’efficacite´ des
mesures prises pour limiter les e´missions anthropiques de polluants et d’informer la popu-
lation sur la qualite´ de l’air. Ces re´glementations e´voluent au fur et a` mesure des nouvelles
connaissances concernant l’impact sanitaire des polluants pre´sents dans l’air.
La qualite´ de l’air est le re´sultat d’un e´quilibre complexe entre la quantite´ de pol-
luants rejete´e dans l’atmosphe`re et les phe´nome`nes physico-chimiques auxquels ils sont
soumis (dispersion, transformation chimique, de´poˆt). On distingue deux types de pollu-
ants atmosphe´riques : les polluants primaires et les polluants secondaires. Les sources de
polluants primaires sont diverses : naturelles, trafic automobile, industries, chauffage. De
nombreuses espe`ces constituent cette famille, telles que les oxydes d’azote (NO, NO2),
les oxydes de soufre (SO2, H2S), les compose´s organiques volatils (COVs), les me´taux
(plomb, mercure) ou les particules fines (PM). En revanche, les polluants secondaires (les
ae´rosols sulfate´s, les nitrates, les ae´rosols organiques secondaires) sont issus de la trans-
formation chimique de ces espe`ces primaires. Une attention particulie`re est porte´e a` l’un
de ces polluants secondaires : l’ozone (O3). Une exposition prolonge´e a` l’O3 provoque
des effets irre´versibles sur la sante´ humaine (insuffisances respiratoires, proble`mes car-
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diaques) et la croissance de la ve´ge´tation (re´duction de la photosynthe`se, augmentation
de la respiration). Sa formation est favorise´e par des conditions me´te´orologiques spe´cifiques
(tempe´ratures e´leve´es, forts rayonnements solaires UV) et en pre´sence de ses pre´curseurs,
principalement les NOx et les COVs. La pre´sence de particules fines (PM10, PM2.5) dans
l’atmosphe`re pre´sente une seconde source de risques sanitaires pour la population. Ces
particules microscopiques, dont l’origine est a` la fois primaire et secondaire (formation a`
partir des COVs notamment), peuvent pe´ne´trer dans l’appareil respiratoire et affecter les
personnes les plus fragiles (asthme, proble`me cardio-vasculaire, pour les personnes tre`s je-
unes ou tre`s aˆge´es). A la fin de l’automne, en hiver et parfois au printemps, les conditions
stagnantes de l’atmosphe`re favorisent l’augmentation des niveaux de polluants primaires
(NO2, SO2, PM) dans l’atmosphe`re. L’e´te´ est e´galement propice aux pics de pollution
aux particules fines, la production des ae´rosols organiques secondaires qui les composent,
est favorise´e par la photochimie. Aux niveaux International et Europe´en, l’OMS (Organ-
isation Mondiale de la Sante´) et l’Agence Europe´enne de l’Environnement (EEA) ont
pre´conise´ des normes et valeurs seuils pour le suivi de certaines espe`ces, ce sont des in-
dicateurs de la pollution atmosphe´rique. Pour ces polluants, les effets nuisibles sur les
e´cosyste`mes ont e´te´ clairement de´termine´s et des appareils de mesure existent pour suivre
leurs e´volutions. En France, la surveillance et la pre´vention de la pollution de l’air ont e´te´
formalise´es par les directives Europe´ennes, qui se succe`dent depuis les anne´es 90. En effet,
les dispositions prises par la le´gislation franc¸aise pour la qualite´ de l’air viennent renforcer
ces re´glementations Europe´ennes, comme la loi du Parlement Franc¸ais sur l’Air et l’Util-
isation Rationnelle de l’Energie (LAURE, de´cembre 1996). Cette loi impose des objectifs
et des obligations en matie`re de surveillance de l’air ainsi que la mise en œuvre d’outils
de planification. En application des directives Europe´ennes, la France est ainsi tenue de
mesurer des polluants sur l’ensemble de son territoire et d’informer la population en cas
de de´passement des seuils d’alerte fixe´s. Des associations agre´es pour la surveillance de la
qualite´ de l’air (AASQA) sont en charge de ce suivi journalier ; il y en a 38 sur le territoire
national (y compris l’outre-mer). L’ADEME (Agence de l’Environnement et de la Maˆıtrise
de l’Energie) participe entre autre a` la mise en oeuvre des politiques publiques dans le
domaine de l’environnement. Elle contribue ainsi a` l’e´laboration de re´glementations et a`
l’e´volution du dispositif national de mesure et de surveillance de la qualite´ de l’air.
Pour e´tudier et pouvoir lutter efficacement contre la pollution atmosphe´rique, il est
ne´cessaire d’eˆtre capable de repre´senter les phe´nome`nes physico-chimiques qui ont lieu
dans l’atmosphe`re. L’e´tude de la qualite´ de l’air est ainsi devenue possible graˆce au
de´veloppement des mode`les nume´riques. De nombreux mode`les configure´s pour l’e´tude
de la qualite´ de l’air aux e´chelles globales et re´gionales se sont activement de´veloppe´s
depuis plusieurs de´cennies. L’ame´lioration de leurs performances en terme de temps
et couˆts de calculs ont permis de mettre en place des simulations sur des e´chelles de
temps plus longues et a` des re´solutions plus fines. Les caracte´ristiques propres au mode`le
(re´solutions horizontales et verticales, sche´ma chimique) ainsi que les forc¸ages exte´rieurs
(inventaires d’e´missions, champs me´te´orologiques) contribuent a` une repre´sentation plus
ou moins de´taille´e des processus physico-chimiques dans l’atmosphe`re. Depuis l’anne´e
2003, un programme de suivi ope´rationnel de la qualite´ de l’air a e´te´ de´veloppe´ en
France, a` l’initiative du MEDDE (Ministe`re de l’Ecologie, du De´veloppement Durable
et de l’Energie) afin d’e´tablir des cartes journalie`res de pollution. La plateforme “PRE-
V’AIR” (http ://www.prevair.org) met ainsi a` disposition des cartes de pre´visions et de
suivi de la qualite´ de l’air sur l’Europe et la France ainsi que des cartes analyse´es a` par-
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tir des observations disponibles en surface. Le projet MACC (Monitoring Atmospheric
Composition and Climate, Hollingsworth et al. [2008]) est le service pre´-ope´rationnel du
programme GMES (Global Monitoring for Environment and Security) et met a` disposition
des pre´visions et des analyses des concentrations des espe`ces sur l’Europe. Ces dispositifs
permettent d’informer et d’alerter rapidement la population, lorsque les concentrations de
polluants atteignent ou sont susceptibles d’atteindre dans les prochains jours des valeurs
seuils. Enfin, ces mode`les nume´riques sont utiles pour pre´voir l’e´volution future de la
composition chimique de l’atmosphe`re, du fait des couplages avec l’e´volution du climat et
pour comparer les diffe´rents sce´narios d’e´volution des e´missions anthropiques.
Certaines e´missions (bioge´niques, poussie`res de´sertiques, sels marins) de´pendent des
conditions me´te´orologiques telles que la tempe´rature, le vent, l’humidite´. Le transport
a` plus ou moins longue distance est lie´ a` la circulation atmosphe´rique. Les transforma-
tions chimiques de´pendent elles aussi de la tempe´rature, de l’humidite´, du rayonnement
solaire. Le de´poˆt humide est lie´ aux pre´cipitations alors que le de´poˆt sec est principale-
ment de´termine´ par les transferts turbulents dans la couche de surface. La distribution
des polluants dans l’atmosphe`re de´pend ainsi de nombreuses variables me´te´orologiques et
climatiques, ainsi que des e´missions. Re´ciproquement, la composition chimique de l’at-
mosphe`re affecte le climat de diffe´rentes manie`res. Les gaz a` effet de serre absorbent le
rayonnement infrarouge terrestre alors que les ae´rosols re´fle´chissent et absorbent les ray-
onnements solaires (effets directs) et modifient la microphysique et donc les proprie´te´s
radiatives, la structure et la dure´e de vie des nuages (effets indirects). Les influences entre
le changement climatique et la pollution atmosphe´rique sont ainsi croise´es : les e´missions
anthropiques contribuent au changement du climat mais le climat impacte aussi les con-
centrations et la distribution des polluants dans l’atmosphe`re. De plus, les proble´matiques
de pollution interviennent sur un spectre large d’e´chelles spatiales. Les processus de grande
e´chelle, comme le transport a` longue distance des polluants (circulation sur l’Atlantique
Nord), influencent les concentrations de polluants a` l’e´chelle re´gionale.
Depuis quelques anne´es, les effets d’un changement climatique sur la qualite´ de l’air
ont e´te´ activement e´tudie´s par la communaute´ scientifique. Si l’utilisation de diffe´rents
sce´narios des e´missions conduit a` diverses possibilite´s quant a` l’e´volution de la qualite´ de
l’air dans les climats futurs, la plupart d’entre elles exposent une re´elle menace pour la
qualite´ de l’air. A l’e´chelle du globe, des e´tudes [Prather et al., 2003; Dentener et al., 2006]
ont e´value´ l’e´volution des concentrations d’O3 dans le cas du sce´nario A2 (IPPC AR4).
Ainsi, Dentener et al. [2006] a montre´ une augmentation globale moyenne de 4.3 ± 2.2
ppbv d’O3 pour les anne´es 2030. De plus, les e´cosyste`mes naturels terrestres expose´s a` de
forts de´poˆts de compose´s azote´s pourraient augmenter de 25 % d’ici 2030. Des mode`les
re´gionaux, centre´s sur les Etats Unis, se sont inte´resse´s a` l’e´tat de la qualite´ de l’air
dans les climats futurs [Hogrefe et al., 2004; Knowlton et al., 2004; Dawson et al., 2009].
Dans son e´tude, Hogrefe et al. [2004] conclut qu’en moyenne, le maxima journalier de
la moyenne glissante sur 8 h augmenterait de 2.7 ppbv et 4.2 ppbv durant les e´te´s 2020
et 2050 respectivement. Dans la litte´rature, un ensemble de mode`les re´gionaux se sont
penche´s sur l’e´tude de la qualite´ de l’air en Europe [Langner et al., 2005; Szopa et al., 2006;
Meleux et al., 2007; Giorgi and Meleux, 2007; Andersson and Engardt, 2010]. Zlatev [2007]
et Langner et al. [2005] ont e´tudie´ les impacts du changement climatique sur la qualite´
de l’air en Europe (en gardant des e´missions constantes) et ont montre´ une augmentation
de la production photochimique dans les sce´narios climatiques futurs. Dans Meleux et al.
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[2007], les auteurs ont e´galement isole´ les impacts des parame`tres me´te´orologiques sur
l’augmentation des niveaux d’O3 en gardant des e´missions et des conditions aux limites
similaires entre le climat pre´sent et le futur. L’e´tude de Carvalho et al. [2010] conclue
que les niveaux de PM10 seraient influence´s par le changement de climat selon les re´gions
et la pe´riode de l’anne´e, l’augmentation maximale atteint 30 μg.m3 en septembre sur le
Portugal. Enfin, Szopa et al. [2006] a e´tudie´ plusieurs sce´narios d’e´missions et a estime´
que les concentrations d’O3 en juillet pourraient augmenter de 5 ppbv sur l’Europe en
2030.
Cependant, les limites de ces e´tudes sont nombreuses. Les mode`les globaux, ont des
re´solutions trop basses, pour repre´senter en de´tail les e´chelles typiques des proble´matiques
de qualite´ de l’air et de plus, les processus sont fortement non line´aires. Pour les mode`les
re´gionaux, un autre proble`me se pose, celui de la prise en compte de l’e´volution et de la
variabilite´ de la composition chimique de l’atmosphe`re a` plus grande e´chelle. Ces e´tudes
restent ainsi essentiellement des e´tudes de sensibilite´. Enfin, dans les e´tudes portant sur
le futur, les syste`mes mode´lisant la qualite´ de l’air reposent sur des mode`les climatiques
globaux ou re´gionaux, ou sur les sorties de ceux-ci. Cette approche est diffe´rente de celle
ge´ne´ralement utilise´e pour e´tudier la qualite´ de l’air actuelle puisque l’on dispose de
champs me´te´orologiques analyse´s repre´sentant la variabilite´ spe´cifique de chaque journe´e.
En effet, a` la diffe´rence des analyses (ou des pre´visions a` courtes e´che´ances), les sorties
d’un mode`le de climat ne sont pas corrige´es par les observations, ainsi, les simulations
d’un jour ou d’une saison donne´s ne peuvent eˆtre relie´es a` une pe´riode spe´cifique mais
doivent eˆtre interpre´te´es de manie`re statistique.
Dans cette the`se, nous avons e´tudie´ les impacts du changement climatique sur la pollu-
tion atmosphe´rique. La configuration du mode`le de chimie transport MOCAGE de Me´te´o-
France nous a permis de travailler sur les domaines global et Europe, imbrique´s a` double
sens (“nested two ways ”). Afin de pouvoir e´tudier la qualite´ de l’air, nous avons travaille´
a` haute re´solution sur l’Europe (0.2◦), le reste du monde e´tant mode´lise´ a` 2◦. L’un des ob-
jectifs de cette the`se a ensuite e´te´ de de´terminer si, pour le climat pre´sent, les simulations
de qualite´ de l’air re´alise´es avec des forc¸ages d’un mode`le de climat (ARPEGE-Climat)
sont re´alistes par rapport a` une simulation de re´fe´rence force´e par des analyses. Pour
commencer, nous avons e´value´ les performances du mode`le MOCAGE, dans sa configu-
ration de re´fe´rence (analyses) par comparaison aux sites repre´sentatifs d’AirBase. Puis,
les comparaisons entre les simulations, force´es soit par des analyses soit par un mode`le de
climat ont permis d’illustrer les impacts des changements de forc¸ages me´te´orologiques sur
les distributions des polluants dans l’atmosphe`re. Par ailleurs, nous avons de´termine´ les
indicateurs pertinents pour interpre´ter les simulations du climat futur, c’est a` dire ceux
qui diffe´rent peu entre les deux types de simulation. En effet, la dernie`re partie de ce tra-
vail a consiste´ a` e´tudier les simulations de qualite´ de l’air des horizons 2030 et 2050. Nous
avons choisi d’e´tudier ces pe´riodes car un sce´nario d’e´missions anthropiques est disponible
sur l’Europe pour les anne´es 2030 (projet EC4MACS). Comme ces projections ne sont pas
connues pour les anne´es 2050, nous avons garde´ les e´missions de 2030. Pour ces simulations
futures, nous avons utilise´ le sce´nario d’e´missions RCP8.5 (Representative Concentration
Pathways). Les e´missions anthropiques sur le globe sont cohe´rentes avec ce sce´nario. Les
comparaisons entre 2050 et 2030 ont permis d’e´tudier l’impact du climat sur la qualite´ de
l’air, ainsi que l’effet des conditions aux limites chimiques a` grande e´chelle. L’objectif est
d’e´valuer si les politiques Europe´ennes de re´duction des e´missions sont suffisantes pour
maintenir une qualite´ de l’air correcte, face a` l’e´volution du climat et a` l’augmentation
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des e´missions anthropiques dans certaines re´gions du monde.
Plusieurs questions sont e´tudie´es dans ce travail :
• Dans quelle mesure les simulations futures de qualite´ de l’air sont elles re´alistes ?
• Quels indicateurs statistiques peuvent eˆtre utilise´s pour interpre´ter les simulations
de sce´nario futurs pour la qualite´ de l’air en Europe ?
• Est ce que les efforts visant a` re´duire les e´missions de polluants anthropiques en
Europe seront suffisants face aux effets de l’e´volution du climat et a` l’augmentation des
e´missions dans d’autres parties du globe, en Asie en particulier ?
Le premier chapitre de the`se s’attache a` rappeler les processus physico-chimiques qui
re´gissent l’atmosphe`re et notamment les caracte´ristiques de la chimie troposphe´rique
de l’ozone et de ses pre´curseurs. Les caracte´ristiques du mode`le de chimie transport
MOCAGE (sche´ma chimique et physique) et les forc¸ages (e´missions, champs me´te´orologiques)
sont e´galement de´crits dans ce chapitre.
Le second chapitre pre´sente les de´veloppements qui ont conduit a` la configuration du
mode`le utilise´e pour ce travail. Des e´missions de compose´s organiques volatils, dites “dy-
namiques ”ont e´te´ inte´gre´es aux forc¸ages. Elles jouent un roˆle important dans le couplage
entre la qualite´ de l’air et le climat : les e´missions bioge´niques sont des pre´curseurs de
l’O3. Un cycle du soufre a e´galement e´te´ imple´mente´ au sche´ma chimique du mode`le, il
conduit a` la formation des ae´rosols sulfate´s. Ce chapitre aborde par ailleurs les me´thodes
d’e´valuation des mode`les de qualite´ de l’air et expose notamment le choix des indicateurs
statistiques et du re´seau d’observations AirBase qui seront utilise´s pour la suite de l’e´tude.
L’e´valuation de ces mode`les par comparaison aux observations est ne´cessaire pour identi-
fier les erreurs du mode`le et apporter les de´veloppements ne´cessaires pour les ame´liorer.
De nombreux scores statistiques (comme le biais moyen, la corre´lation, le RMSE) sont
utilise´s par les mode´lisateurs de la qualite´ de l’air et des objectifs de performances y
sont associe´s afin de situer les mode`les. Les re´sultats statistiques obtenus par des e´tudes
d’inter-comparaisons de mode`les sont succinctement de´crits, afin de situer les scores de
notre mode`le parmi ces e´tudes dans la configuration “de re´fe´rence ”de´veloppe´e pour ce
travail de the`se.
Le troisie`me chapitre pre´sente une e´tude de la qualite´ de l’air dans le climat pre´sent.
Les comparaisons entre des simulations soit force´es par des analyses soit par un mode`le de
climat permettent de discuter dans quelle mesure les donne´es d’entre´e impactent la qualite´
des simulations, e´value´e par rapport a` des observations inde´pendantes. En comparant les
simulations, nous montrons les effets des changements de champs me´te´orologiques d’une
part et des flux en surface d’autre part sur les distributions horizontales et verticales
de polluants atmosphe´riques. Les indicateurs pertinents pour e´valuer les re´sultats des
simulations de sce´narios futurs ont e´te´ de´termine´s dans ce chapitre. Ce travail a fait
l’objet d’un article publie´ dans la revue Geoscientific Model Development : “How realistic
air quality hindcasts driven by forcings from climate model simulations ? ”, [Lacressonnie`re
et al., 2012].
Enfin, dans le quatrie`me chapitre, nous e´tudions des simulations des pe´riodes 2030
et 2050, a` partir du sce´nario climatique RCP8.5. Les e´missions anthropiques utilise´es
sur l’Europe sont issues du projet EC4MACS. Sur le globe, les e´missions de polluants
sont cohe´rentes avec le sce´nario RCP8.5. Nous voulons e´valuer pour chaque polluant, la
part des changements a` attribuer aux flux globaux (transport a` grande e´chelle), ainsi
qu’aux effets locaux (diminution re´gionale des polluants). L’inte´reˆt de ce chapitre est de
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commenter si les efforts pour re´duire les polluants atmosphe´riques en France et en Europe
peuvent contrebalancer les impacts de l’e´volution des e´missions de polluants dans le reste
du monde et de l’e´volution du climat lui-meˆme.
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L’air que nous respirons est parfois de mauvaise qualite´ et contribue aux proble`mes
de sante´ publique (proble`mes respiratoires, asthme). La notion de qualite´ de l’air est
ainsi apparue afin de surveiller, quantifier et limiter ses impacts sur les e´cosyste`mes.
Depuis le XIXe sie`cle, pe´riode associe´e au de´veloppement industriel, les pays de´veloppe´s
ont pris conscience des effets de la pollution atmosphe´rique et ont tente´ de controˆler les
e´missions anthropiques, notamment a` travers la re´duction des e´missions de polluants pri-
maires. En effet, dans la couche limite cohabitent les polluants primaires et secondaires.
Les premiers sont directement e´mis dans l’atmosphe`re, soit de fac¸on naturelle (e´missions
bioge´niques) soit et majoritairement par l’activite´ humaine, c’est le cas des espe`ces SO2,
NOx, et COVs. Les espe`ces secondaires, comme l’ozone et autres compose´s oxydants
gazeux ou particulaires (pe´roxyde d’hydroge`ne, PAN) sont forme´es a` partir des pollu-
ants primaires, on parle de pollution photochimique. Sous l’effet du rayonnement solaire,
les nombreuses re´actions chimiques entre les oxydes d’azote, le monoxyde de carbone et
les compose´s organiques volatils, me`nent a` la formation d’ozone. Durant l’e´te´, les con-
ditions me´te´orologiques (temps anticyclonique, tempe´rature e´leve´e, rayonnement solaire)
favorisent cette formation et conduisent a` des de´passements de seuils. En revanche, pen-
dant l’hiver, la pollution primaire est dominante du fait de conditions stagnantes, et ceci
au voisinage des villes : le smog de Londres, en 1952, est reste´ dans les me´moires, apre`s
avoir fait des milliers de morts.
1.1 Chimie troposphe´rique et qualite´ de l’air
Nous allons maintenant de´crire les pre´curseurs d’ozone, naturels ou anthropiques, qui
interviennent dans sa production en troposphe`re. Puis, nous allons aborde´ les processus
chimiques qui concernent l’ozone troposphe´rique, depuis sa formation a` sa destruction.
Contrairement a` d’autres gaz, l’ozone (O3) n’est ni e´mis directement par les processus
naturels ni par les activite´s humaines mais il est le re´sultat de re´actions photochimiques :
c’est une espe`ce dite secondaire. La stratosphe`re contenant 90 % de la quantite´ globale d’o-
zone est le principal re´servoir de l’ozone troposphe´rique. Lors d’intrusions stratosphe´riques
[Danielsen, 1968], de l’air sec et riche en ozone de la stratosphe`re est transporte´ au
travers de la tropopause. Ces phe´nome`nes ont principalement lieu aux moyennes lati-
tudes et durant le printemps. Cependant, l’ozone troposphe´rique est aussi forme´ a` partir
de pre´curseurs : les compose´s organiques volatils, les oxydes d’azotes et le monoxyde de
carbone, e´mis naturellement (ve´ge´tation) et par les activite´s humaines (trafic, industries).
L’ozone troposphe´rique joue un roˆle essentiel dans la capacite´ oxydante de la troposphe`re,
en se dissociant, il conduit a` la formation du radical hydroxyle (OH), le principal oxydant
de l’atmosphe`re.
1.1.1 Pre´curseurs d’ozone : sources naturelles et anthropiques
1.1.1.1 Les oxydes d’azote
Les oxydes d’azote (NOx) sont essentiellement e´mis sous la forme de monoxyde d’a-
zote NO. Une fois dans l’atmosphe`re, NO est rapidement converti en NO2. Les NOx sont
importants pour la chimie troposphe´rique puisqu’ils constituent la source principale d’O3.
Dans la troposphe`re, 50 % des e´missions de NOx proviennent des activite´s anthropiques
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(combustion d’e´nergies fossiles et de biomasse) alors que 30 % sont issues des activite´s
bioge´niques des sols (nitrification / de´nitrification). Deux autres sources en altitude re-
groupent les 20 % restant : les e´missions des avions et la production de NO lie´e aux e´clairs.
Cette dernie`re source bien que faible en quantite´ relative est cependant importante car
la dure´e de vie des NOx augmente avec l’altitude. La dure´e de vie des NOx est de l’ordre
de quelques heures dans les basses couches et atteint 4 jours vers 10 km d’altitude. Ainsi
dans la troposphe`re, la distribution des NOx est tre`s he´te´roge`ne a` l’e´chelle du globe. Aux
re´gions sources (agglome´rations), les concentrations peuvent atteindre plusieurs dizaines
de ppbv. Deux espe`ces re´servoirs de NOx : l’acide nitrique (HNO3) et le pe´roxy ace´tyle ni-
trate (PAN, CH3COO2NO2) permettent le transport des NOx a` longue distance a` l’e´chelle
continentale. Le HNO3, s’il n’est pas lessive´ par les pre´cipitations, peut re´ge´ne´rer les NOx
par photolyse ou par oxydation avec OH. Le PAN peut quant a` lui re´ge´ne´rer NO2 par
de´composition thermique.
1.1.1.2 Le me´thane
Le me´thane (CH4) est un gaz majoritairement bioge´nique, rejete´ lors de processus
de de´composition bacte´rienne de la matie`re organique dans des conditions d’anae´robie
(surface couverte de de´chets). Le me´thane est aussi e´mis lors de pertes et de de´gazage des
installations charbonnie`res, pe´trolie`res et gazie`res ainsi que lors de la combustion de la
biomasse. Actuellement, les sources de CH4 sont pre´dominantes dans l’he´misphe`re nord ou`
les rapports de me´lange sont de l’ordre de 1.75 ppmv contre 1.65 ppmv dans l’he´misphe`re
sud [Delmas et al., 2005]. Apre`s le CO2, le me´thane est le compose´ le plus important dans
la troposphe`re pour deux raisons : il posse`de un temps de vie long (8 ans) et ses proprie´te´s
d’absorption dans l’infrarouge font de lui un gaz a` effet de serre. Son principal puits est
l’oxydation par les radicaux hydroxyles. D’apre`s Seinfeld and Pandis [1998], une fraction
de CH4 non de´truite s’accumule dans l’atmosphe`re a` raison de 22 Tg(CH4) par an.
1.1.1.3 Le monoxyde de carbone
Le monoxyde de carbone est e´mis directement dans l’atmosphe`re lors des processus
de combustion des hydrocarbures fossiles et de la biomasse. Il est e´galement le produit
de l’oxydation du me´thane et d’autres hydrocarbures dans l’atmosphe`re. Environ deux
tiers du CO proviennent des e´missions de surfaces et un tiers du CO est produit dans
l’atmosphe`re. Comme pour le me´thane, son principal puits est l’oxydation par OH. Dans
la troposphe`re, les niveaux de CO sont de l’ordre de 90 ppbv [Delmas et al., 2005] et
la variabilite´ spatiale du CO est telle que ses concentrations peuvent eˆtre 5 a` 10 fois
plus e´leve´es au voisinage des sources de combustion. Sa longue dure´e de vie (∼2 mois
dans la troposphe`re) lui permet d’eˆtre un traceur des sources d’hydrocarbures (pollution
anthropique ou feux de biomasse).
1.1.1.4 Les compose´s organiques volatils
Les compose´s organiques volatils (COVs) de´crivent l’ensemble des compose´s organiques
excepte´ le CO et le CO2. Les e´missions de COVs sont d’origines naturelles a` 90 %, elles
sont e´mises par la ve´ge´tation sous la forme d’isopre`ne (C5H8) et de terpe`nes (C10H16).
Les 10 % d’origines anthropiques re´sultent des combustions de fossiles et de biomasses.
L’e´limination des COVs s’effectue par re´action d’oxydation avec OH et O3 de jour, ainsi
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que NO3 de nuit. La re´activite´ des COVs avec OH, O3 et NO3 explique que leurs dure´es
de vie s’e´chelonnent de quelques heures a` quelques jours. La distribution des COVs est
tre`s he´te´roge´ne, le rapport de me´lange des COVs se compte en pptv mais a` proximite´ des
sources, les concentrations peuvent atteindre quelques ppbv.
1.1.2 Production d’ozone
Dans la troposphe`re, l’O3 est produit a` partir de la recombinaison entre un atome
d’oxyge`ne et de dioxyge`ne (O2). Comme seul le rayonnement solaire au dela` de 290 nm
pe´ne`tre dans la troposphe`re, O2 ne peut eˆtre la source de l’atome d’oxyge`ne car il n’absorbe
que les radiations de longueurs d’onde plus courtes que cette limite. Dans la troposphe`re,
la source de O est alors fournit par la photolyse de NO2 a` des longueurs d’onde infe´rieures
a` 424 nm (1.1), la formation de l’ozone s’ensuit selon la re´action (1.2).
NO2 + hν −→ NO +O (1.1)
O +O2 +M −→ O3 +M (1.2)
M repre´sente une tierce mole´cule stable, capable d’absorber l’exce`s d’e´nergie vibra-
tionnelle.
Une fois forme´, O3 re´agit avec NO pour re´ge´ne´rer NO2 selon la re´action suivante :
O3 +NO −→ NO2(+O2) (1.3)
Un e´quilibre chimique s’e´tablit entre NO2, NO et O3 a` partir de ces trois re´actions.
Ce cycle de bilan nul conduit a` une rapide conversion entre NO et NO2 , ce qui justifie le
regroupement des oxydes d’azote dans une meˆme famille : NOx= NO + NO2 .
La production nette de l’ozone a lieu de`s lors que la reconversion de NO en NO2 ne
met pas en jeu l’ozone mais un autre compose´ tel que les radicaux hydrope´roxyl (HO2)
ou les radicaux pe´roxyl (RO2, ou` R repre´sente une chaˆıne organique). Les re´actions de ces
radicaux avec NO forment NO2 ainsi que de nouveaux radicaux (le radical hydroxyle OH
et les radicaux RO respectivement) et ceci, sans consommer d’O3 (re´actions 1.4 et 1.5).
HO2 +NO −→ OH +NO2 (1.4)
RO2 +NO −→ RO +NO2 (1.5)
Ces radicaux (HO2 et RO2 ) re´sultent de l’oxydation des compose´s carbone´s tels que le
monoxyde de carbone (CO), le me´thane (CH4) et d’autres hydrocarbures. La production
photochimique de l’O3 par l’oxydation du CO est re´alise´e suivant la suite de re´actions
suivantes :
CO +OH −→ CO2 +H (1.6)
H +O2 +M −→ HO2 +M (1.7)
HO2 +NO −→ OH +NO2 (1.8)
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NO2 + hν −→ NO +O (1.9)
O +O2 +M −→ O3 +M (1.10)
Pour aboutir au bilan suivant :
CO + 2O2 + hν −→ O3 + CO2 (1.11)
La production photochimique de l’O3 par l’oxydation des compose´s organiques volatils
(COVs), plus complexe, conduit a` la production de H2O et O3 de la manie`re suivante :
OH +RH −→ R +H2O (1.12)
R +O2 +M −→ RO2 +M (1.13)
RO2 +NO −→ RO +NO2 (1.14)
RO +O2 −→ HO2 +R′CHO (1.15)
HO2 +NO −→ OH +NO2 (1.16)
2(NO2 + hν −→ NO +O) (1.17)
O +O2 +M −→ O3 +M (1.18)
Ces re´actions aboutissent au bilan suivant :
RH + 4O2 + hν −→ R′CHO +H2O + 2O3 (1.19)
ou` RH repre´sente les hydrocarbures non me´thaniques et R’ est un fragment organique
ayant un atome de carbure de moins que R.
Pour le me´thane, on obtient de la meˆme fac¸on le bilan suivant :
CH4 + 4O2 + hν −→ CH2O +H2O + 2O3 (1.20)
Les NOx (NO + NO2) qui ne sont pas consomme´s par ces re´actions sont des catalyseurs
de la production photochimique de l’O3. Ces ensembles de re´actions peuvent se re´pe´ter
jusqu’a` ce que le cycle soit rompu lors de la perte d’une des mole´cules, comme par exemple
la re´action entre OH et NO2 formant de l’acide nitrique HNO3.
OH +NO2 +M −→ HNO3 +M (1.21)
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1.1.3 Puits de l’ozone
Les puits d’ozone troposphe´rique sont le de´poˆt sec a` la surface, suivi de la destruction
photochimique, et la photolyse (1.22 et 1.23).
O3 + hν(< 320nm) −→ O(1D) +O2 (1.22)
O3 + hν(< 1000nm) −→ O(3P ) +O2 (1.23)
La photolyse de l’O3 libe`re un atome d’oxyge`ne soit dans son e´tat fondamental (note´ O
ou O(3P)) lors d’un rayonnement a` des longueurs d’ondes infe´rieures a` 1000 nm soit dans
un e´tat excite´ (note´ O(1D)) pour un rayonnement a` des longueurs d’ondes infe´rieures a`
320 nm. Seules les longueurs d’ondes supe´rieures a` 290 nm pe´ne`trent l’atmosphe`re jusqu’a`
proximite´ de la surface.
Une fraction importante de O(1D) (90 %) est transforme´e en O(3P) par collision avec
les mole´cules d’azote et d’oxyge`ne (note´es M ci-dessous).
O(1D) +M −→ O(3P ) +M (1.24)
Enfin, les atomes d’oxyge`ne dans l’e´tat fondamental se recombinent rapidement avec
O2 pour former l’O3 selon l’e´quation suivante :
O(3P ) +O2 +M −→ O3 +M (1.25)
Les 10 % restants d’atomes d’oxyge`ne excite´s re´agissent avec H2O pour former deux
radicaux hydroxyl OH :
O(1D) +H2O −→ 2OH (1.26)
Ainsi, la photolyse de l’O3 est, avec la photolyse des compose´s organiques volatils et
l’oxydation des hydrocarbures, une des principales sources de concentration de OH dans
la troposphe`re.
1.1.4 Bilan de l’ozone
Le bilan d’ozone est influence´ par les re´actions chimiques qui conduisent a` la production
P(O3) ou a` la destruction L(O3) de l’ozone. Pour quantifier la production photochimique
nette de l’ozone, soit S(O3)=P(O3)-L(O3), on ne conside´re pas le terme [O3] mais la
quantite´ [Ox]=[O3]+[O]+[NO2]+[HNO3], qui associe les mole´cules implique´es dans les
re´actions d’e´changes rapides entre O, O3 et NO2, et les sources de NO2 assez rapides
comme la photodissociation de HNO3. Les termes P(O3) et L(O3) peuvent eˆtre e´value´s
sur l’ensemble de la troposphe`re, ou pour certaines re´gions spe´cifiques, en distinguant les
continents, les oce´ans, les he´misphe`res Nord et Sud. La re´action de NO avec HO2 est la
voie principale de formation de l’ozone a` l’e´chelle plane´taire, alors que la photodissociation
avec formation de O(1D) est la voie principale de de´gradation.
Comme l’illustre la Fig.1.1, des facteurs non chimiques controˆlent e´galement la distri-
bution de l’ozone : d’une part, la quantite´ d’ozone transporte´e depuis la stratosphe`re a`
travers la tropopause par des des processus dynamiques, et d’autre part, la de´position de
l’ozone au niveau du sol.
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Le transport d’ozone depuis la stratosphe`re est assez important avec un flux net a`
travers la tropopause de 1.1 1011 mole´cules.cm−2.s−1 d’apre`s la simulation nume´rique. Ce
transport est duˆ a` des processus de de´formation de la tropopause, qui ont pour origine
la formation de zones frontales en altitude au voisinage des courants-jets dominant la
circulation d’ouest des masses d’air dans les subtropiques (30◦) et aux moyennes latitudes
(50◦). Ces zones frontales permettent a` de l’air stratosphe´rique (dont l’origine se situe au
dessus de 10-12km d’altitude) de pe´ne´trer dans la troposphe`re en dessous de 5km d’alti-
tude. Ces “langues ”d’air stratoshe´riques sont peu larges (< 400km) mais peuvent s’e´taler
sur une distance assez grande (≈ 1000 km) le long du courant jet. L’e´tirement de ces fines
“langues ”d’air stratosphe´riques sur de grandes distances permet a` l’air stratosphe´rique,
riche en ozone de se me´langer a` l’air troposphe´rique, par l’interme´diaire de mouvements
turbulents a` la frontie`re de cette “langue ”. Le flux F(O3) associe´ a` ces pe´ne´trations
d’ozone s’exprime par :
F(O3)=
nΔNO3
A.Δt
La vitesse de de´position de l’ozone peut atteindre des valeurs de l’ordre de 0.4 cm.s−1
au dessus des continents et des valeurs plus faibles au dessus de la mer ou de la glace
(0.07 cm.s−1). Le flux moyen d’ozone de´pose´ au sol s’e´crit :
FdO3 = [O3].vdO3
Figure 1.1 – Les diffe´rents termes du bilan d’ozone incluent le transport depuis la
stratosphe`re et le transport inter-he´misphe´rique, le de´poˆt au sol, et la production chimique
nette P(O3)-L(O3), d’apre`s Delmas et al. [2005].
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1.1.5 La couche limite atmosphe´rique
La couche limite atmosphe´rique (CLA), situe´e en dessous de la troposphe`re libre
(Fig.1.2) repre´sente la tranche d’atmosphe`re situe´e au plus pre`s de nous et dans laquelle
nous vivons. Cette couche limite est e´paisse de quelques me`tres (durant l’hiver) et at-
teint jusqu’a` 3 km et plus (4-5 km) durant l’e´te´ et notamment lorsque des e´ve´nements
exceptionnels tels que des canicules ont lieu. L’e´volution de la CLA est re´gie par un cycle
diurne (Fig.1.2), principalement lie´ aux variations journalie`res du rayonnement solaire.
Apre`s le coucher du soleil, la surface terrestre se refroidit par rayonnement infrarouge,
une tempe´rature infe´rieure a` celle des couches supe´rieures rend la couche stable jusqu’au
lever du jour. Dans cette couche stable nocturne, la couche re´siduelle forme´e durant la
journe´e peut persister. De`s que le soleil re´chauffe le sol, le gradient de tempe´rature devient
instable et il se forme une couche convective.
La CLA est influence´e par les processus de surface et notamment les e´missions de
polluants naturelles ou anthropiques qui y sont injecte´es, elle est le sie`ge de la pollution
atmosphe´rique (Fig.1.3). L’intensite´ du rayonnement solaire qui parvient a` la CLA (ef-
fets des nuages) de´termine la quantite´ d’e´nergie lumineuse disponible pour les re´actions
chimiques. La situation me´te´orologique (vent, tempe´rature, humidite´, insolation) est ainsi
de´terminante dans le de´veloppement de cette pollution atmosphe´rique.
Figure 1.2 – Evolution typique de la stabilite´ de la couche limite au cours de la journe´e
[Stull, 1988].
La distribution des espe`ces dans l’atmosphe`re de´pend du temps de re´sidence et des
dure´es caracte´ristiques des e´changes horizontaux et verticaux. Le temps de re´sidence est
conditionne´ par l’efficacite´ des puits, tels que le de´poˆt de surface et des re´actions chimiques
(Fig.1.3). Les phe´nome`nes de pollution atmosphe´rique se de´clinent selon plusieurs e´chelles
d’espaces et de temps. Au niveau local, l’e´chelle de temps est de l’ordre de quelques
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Figure 1.3 – Principaux processus de la chimie atmosphe´rique [Delmas et al., 2005].
heures, il s’agit de la pollution des zones urbaines ou industrialise´es, lie´e aux proble`mes
de qualite´ de l’air dans les grandes villes. Les polluants concerne´s comme le SO2, les
NOx, les COVs, sont situe´s a` proximite´ des zones d’e´missions. Le risque principal est le
caracte`re nocif pour la sante´ humaine. Ces espe`ces pre´sentent une forte re´activite´, leurs
distributions spatiales, tre`s de´pendantes des sources, sont tre`s he´te´roge`nes ; de plus elles
sont influence´es par les de´poˆts. A l’e´chelle re´gionale (loin des sources industrielles), l’e´chelle
de temps est de l’ordre du jour au mois. Les polluants, ayant une dure´e de vie assez longue,
peuvent, apre`s avoir e´te´ e´mis (ou produit) dans la couche limite, atteindre la troposphe`re
libre et parcourir plusieurs centaines a` millier de km. Cette pollution concerne l’ozone
troposphe´rique, le PAN, responsables de la pollution a` longue distance (pluies acides,
pollution photochimiques) ayant des effets de´vastateurs sur les e´cosyste`mes. Enfin, la
pollution a` l’e´chelle globale (e´chelle de l’anne´e ou plus), concerne les espe`ces telles que
le CO2, le N2O, le CH4, dont le principal impact est de modifier le climat. Pour ces
espe`ces, la distribution spatiale est quasi homoge`ne, malgre´ une majorite´ des sources
dans l’he´misphe`re Nord, le gradient inter-he´misphe`re est peu marque´.
1.1.6 Les types de re´gimes photochimiques
Les relations entre la production photochimique de l’O3 par rapport aux NOx et aux
COVs ne sont pas line´aires. Deux re´gimes de production d’O3 se distinguent :
• le re´gime chimique sensible aux NOx (dit “Low NOx”) : la production d’O3 augmente
avec la quantite´ de NOx disponible mais change peu en re´ponse aux COVs. Dans ce
cas, la re´duction des e´missions anthropiques de NOx a plus d’effets sur la re´duction des
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concentrations d’ozone que la diminution des e´missions de COVs [Sillman, 1999]. Durant
l’e´te´, les environnements faiblement pollue´s (notamment en zones rurales, Fig.1.4) sont
ge´ne´ralement “sensibles au NOx”(en trait rouge sur la Fig.1.5).
• le re´gime chimique sensible aux COVs (dit “High NOx”) : les niveaux d’O3 diminuent
lorsque les NOx augmentent. Au contraire, ils augmentent lorsque les COVs augmentent.
Ce re´gime est typique des environnements pollue´s (zones urbaines et pe´riurbaines, Fig.1.4),
c’est a` dire proches des zones d’e´missions et donc sature´es en NOx (en trait bleu sur la
Fig.1.5).
Il existe e´galement un re´gime dit “standard”. Dans ce cas, la production d’ozone
de´pend a` la fois des concentrations de NOx et de COV. Les diminutions de NOx et/ou de
COV entraˆınent une diminution des concentrations d’ozone (zone centrale sur la Fig.1.5).
La Fig.1.5 illustre ces deux re´gimes de production d’ozone et montre les difficulte´s
rencontre´es lors de la mise en place des re´glementations pour re´duire les e´missions. En
effet, la relation entre les e´missions de polluants et les concentrations de gaz et ae´rosols
dans l’atmosphe`re n’est pas line´aire. La connaissance du re´gime photochimique est cruciale
pour la gestion de la qualite´ de l’air, pour de´terminer si la re´duction des e´missions de
NOx ou de COVs est la plus approprie´e pour diminuer la production d’O3 [Sillman,
1999; Milford et al., 1994; Beekmann and Vautard, 2009]. Des e´tudes ont montre´ qu’un
re´gime “sensible au COVs”e´tait pre´sent sur les re´gions pollue´es du Nord Ouest de l’Europe
(Benelux, Nord de la France, Nord de l’Allemagne) et un re´gime “sensible au NOx”sur le
bassin Me´diterrane´en [Tarrason et al., 2003; Derwent et al., 2003; Beekmann and Vautard,
2009].
Figure 1.4 – Vitesse de production d’ozone en fonction de la quantite´ de NOx. Pour
une concentration de NOx donne´e, les vitesses de production d’O3 varient en fonction
des concentrations de COVs. Les vitesses de formation d’ozone repre´sentent des valeurs
typiques donne´es a` titre indicatif. D’apre`s McKeen et al. [1991]; Liu et al. [1992].
Comme le montre la Fig.1.6, en amont d’une agglome´ration, les concentrations d’o-
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Figure 1.5 – Diagramme isople`the [Seinfeld and Pandis, 1998].
zone et de NOx correspondent aux niveaux de fond. Dans l’agglome´ration, les e´missions de
monoxyde d’azote transforment une partie de l’ozone en dioxyde d’azote, et la concentra-
tion en ozone diminue. En pre´sence de fort rayonnement solaire, les e´missions produisent
des Ox, dont les concentrations sont maximales en aval de l’agglome´ration. L’intensite´,
la localisation et la forme de ce panache de´pendent du vent et de la hauteur de couche
limite. Lorsque le vent est fort, l’intensite´ du panache est faible et le maximum est e´loigne´
de l’agglome´ration. Au contraire, lorsque le vent est tre`s faible, le maximum se situe pre`s
des sources, ou` la production d’ozone est moins efficace, car les sources sont trop riches
en NOx.
Figure 1.6 – Masse d’air transporte´e par les vents au dessus d’une agglome´ration. Les
courbes indiquent les niveaux de concentrations obtenues en aval et en amont [Delmas
et al., 2005].
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1.2 Mode´lisation de la chimie atmosphe´rique avec
MOCAGE
Tout comme en me´te´orologie, la mode´lisation nume´rique est un outil important pour
la recherche et les applications dans le domaine de la physico-chimie de l’atmosphe`re.
Un mode`le nume´rique regroupe un ensemble de connaissances physiques et chimiques,
traduites sous la forme d’e´quations mathe´matiques ou de relations empiriques, ge´ne´ralement
re´solues de fac¸on approche´e a` l’aide de moyens de calcul adapte´s. Dans le domaine de la
physico-chimie de l’atmosphe`re, les premiers mode`les tridimensionnels ont vu le jour il y a
une trentaine d’anne´es. Une des finalite´s importantes de la mode´lisation est la ve´rification
des hypothe`ses et des connaissances de l’e´tat de l’art, par confrontation des simulations
nume´riques avec la re´alite´ observe´e. La mise en oeuvre de mode`les nume´riques complets
et re´alistes, est motive´e par ses nombreuses applications notamment pour la pre´vision du
temps chimique pour l’e´tude de la qualite´ de l’air. La seconde est l’utilisation des mode`les
nume´riques a` des fins de pre´visions plus ou moins lointaines : de la pre´vision du temps
chimique pour l’e´tude de la qualite´ de l’air (quelques jours) a` la pre´vision du changement
climatique (de´cennie au sie`cle). Pour finir, ces outils sont utilise´s par les de´cideurs afin
de mettre en place des solutions aux proble`mes de pollution (gestion et re´duction des
e´missions).
La mode´lisation de la chimie de l’atmosphe`re est une activite´ de longue date a` Me´te´o-
France. Le premier mode`le, MOBIDIC [Cariolle, 1982] e´tait un mode`le bidimensionnel,
il a e´te´ utilise´ pour mettre au point une parame´trisation simplifie´e de la photochimie
de l’ozone pour les mode`les de climat [Cariolle and De´que´, 1986]. L’augmentation des
moyens de calcul a permis de de´velopper la mode´lisation tridimensionnelle : le mode`le
REPROBUS [Lefe`vre et al., 1994], de´veloppe´ en collaboration avec le NCAR (National
Centre for Atmospheric Research) a vu le jour pour e´tudier la composition chimique de la
stratosphe`re. REPROBUS a ensuite e´te´ e´tendu a` la troposphe`re dans le cadre du projet
MOCAGE [Peuch et al., 1999] avec pour objectifs la pre´vision de la qualite´ de l’air depuis
l’e´chelle globale jusqu’a` l’e´chelle re´gionale. Les applications de MOCAGE sont multiples,
depuis l’e´tude des interactions entre la chimie et le climat, a` la pre´vision de la qualite´ de
l’air [Dufour et al., 2004; Honore´ et al., 2008].
MOCAGE (Mode`le de Chimie Atmosphe`rique a` Grande Echelle) est un mode`le global
tridimensionnel en point de grille de chimie transport (CTM) traitant de la troposphe`re
et de la stratosphe`re. Il simule les interactions entre physique, dynamique et chimie dans
la stratosphe`re et la troposphe`re, a` travers les processus de photochimie et de transport
des espe`ces a` longue dure´e de vie (Fig.1.7). Dans le cadre de cette e´tude, deux domaines
imbrique´s a` double sens (“nested two ways”) ont e´te´ traite´s ; les re´solutions horizontales
sont de 2◦ sur le domaine global et de 0.2◦ (20 km) sur le domaine Europe (32◦N-72◦N,
16◦W-35◦E). Sur la verticale, MOCAGE posse`de 47 niveaux de la surface a` 5 hPa, dont
7 niveaux dans dans la couche limite atmosphe´rique. Les coordonne´es verticales sont des
coordonne´es hybrides σ-p de sorte a` e´pouser le relief en surface (Fig.1.8).
MOCAGE est un CTM “offline ”, qui utilise les forc¸ages me´te´orologiques issus de
mode`les de pre´visions du temps (ARPEGE, ALADIN, AROME) et des mode`les de climat
(ARPEGE-Climat). Pour ce travail de the`se, la pression, la tempe´rature, l’humidite´ et les
champs de vent horizontaux proviennent des mode`les ARPEGE et ARPEGE-Climat. La
Processus physico-chimiques et mode´lisation nume´rique 31
Figure 1.7 – Principaux processus physico-chimiques mis en jeu pour la mode´lisation
nume´rique de la composition chimique de l’atmosphe`re [Delmas et al., 2005].
vitesse verticale du vent est recalcule´e par MOCAGE pour s’assurer de la non divergence
et ainsi conserver la masse des constituants chimiques. MOCAGE recalcule e´galement
la ne´bulosite´ et l’humidite´ de la stratosphe`re puisque ce parame`tre me´te´orologique est
e´galement un parame`tre chimique important a` ces altitudes.
1.2.1 Configuration du mode`le
1.2.1.1 Parame´trisations physiques
L’advection est base´e sur un sche´ma semi-lagrangien de Williamson and Rasch [1989].
Ce sche´ma consiste a` combiner l’approche lagrangienne et eule´rienne : a` chaque pas
de temps, on calcule les re´tro-trajectoires (lagrangiennes) des points d’une grille fixe
(eule´rienne). La convection et la diffusion turbulente ne sont pas re´solues explicitement.
Les processus convectifs sont assure´s par deux sche´mas possibles : Tiedtke [1989] ou
Bechtold et al. [2001]. La diffusion turbulente est base´e sur le sche´ma de Louis [1979]. Ces
sche´mas sont pre´sente´s et e´value´s dans Josse et al. [2004] et dans Pisso et al. [2008].
Les processus d’e´change de surface, les e´missions et le de´poˆt sont traite´s de manie`re
externalise´e [Michou and Peuch, 2002]. Le de´poˆt sec des gaz en surface est base´ essen-
tiellement sur le sche´ma de Wesely [1989], de´crit dans Michou et al. [2004]. Les vitesses
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Figure 1.8 – Les 47 niveaux verticaux hybrides (σ, P) de MOCAGE : a` gauche, le
de´coupage de l’atmosphe`re en 47 niveaux, a` droite les coefficients Ai et Bi qui permettent
de calculer la pression a` chaque niveau i selon l’e´quation Pi= Ai+Bi.Ps. Ps est la pression
de surface. Le niveau 47 se trouve a` la surface dans MOCAGE.
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de de´poˆt sec sont calcule´es par le mode`le SUMO, a` partir des proprie´te´s physiques des
espe`ces chimiques, des caracte´ristiques ae´rodynamiques de la surface et des conditions
me´te´orologiques.
Le de´poˆt sec traduit l’absorption des constituants chimiques au niveau de la surface. La
vitesse de de´poˆt Vd est l’inverse de la re´sistance totale et indique l’efficacite´ de la surface
a` capter le gaz a` un moment donne´. La re´sistance totale est la somme de trois re´sistances
en se´rie de´crivant le transfert vertical :
Rtot= Ra + Rb + Rc
. Ra est la re´sistance au transfert vertical d’un gaz dans la couche de surface at-
mosphe´rique (re´sistance ae´rodynamique). Elle de´pend principalement de l’intensite´ de
turbulence.
. Rb est la re´sistance associe´e au transfert des gaz a` travers la couche quasi-laminaire,
qui est en contact avec la surface. Elle de´pend a` la fois de la turbulence et de la diffusion
mole´culaire du gaz conside´re´. Le transport du gaz par diffusion mole´culaire de´pend de
l’e´paisseur de la couche quasi-laminaire, du gradient de concentration dans la couche et
d’un coefficient de diffusion, qui est fonction de la tempe´rature et de la taille de la mole´cule
du gaz conside´re´.
. Rc repre´sente la re´sistance de la surface a` l’absorption ou a` la destruction du gaz. Pour
les surfaces recouvertes de ve´ge´tation, Rc est difficile a` de´crire et de´pend des parame´trisations
de processus spe´cifiques a` la ve´ge´tation, comme l’absorption, les transferts par le me´sophylle
(tissu des feuilles), les stomates, les cuticules. Pour de´crire Rc, le mode`le de re´sistance de
la “grande feuille ”est utilise´, ainsi Rc est la combinaison de re´sistance :
Rc= (
1
Rstm+Rm
+ 1
Rext
+ 1
Rinc+Rsol
)−1
Rstom : re´sistance des stomates
Rm : re´sistance du me´sophylle
Rext : re´sistance des cuticules et de la surface exte´rieure des feuilles
Rinc : re´sistance a` l’e´coulement sous la canope´e
Rsol : re´sistance du sol
Le de´poˆt humide (lessivage) est parame´tre´ pour les nuages stratiformes et convectifs
[Giorgi and Chameides, 1986; Mari et al., 2000].
1.2.1.2 Repre´sentation de la chimie gazeuse
Selon les applications souhaite´es, plusieurs sche´mas chimiques, imple´mente´s dans MO-
-CAGE peuvent eˆtre utilise´s. Le sche´ma stratosphe´rique REPROBUS (Reactive Proce-
cesses Ruling the Ozone Budget in the Stratosphere, Lefe`vre et al. [1994]) contient plus
d’une centaine de re´actions chimiques en phase he´te´roge`ne et homoge`ne et le sche´ma tro-
posphe´rique RACM (Regional Atmospheric Chemistry Mechanism, Stockwell et al. [1997])
prend en compte les espe`ces et les re´actions chimiques expliquant la chimie troposphe´rique.
Le sche´ma RACMOBUS qui est une combinaison de REPROBUS et de RACM est donc
valable dans la troposphe`re et dans la stratosphe`re et permet une mode´lisation de´taille´e
de la chimie de l’atmosphe`re. Dans cette e´tude, les re´actions chimiques du cycle du soufre
ont e´te´ inte´gre´es au sche´ma RACMOBUS ; la prise en compte des ae´rosols sulfate´s a con-
duit a` la mise en place d’un nouveau sche´ma chimique RACAEROBUS (cf Chap.2) qui
contient 94 traceurs et 378 re´actions chimiques.
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1.2.1.3 Repre´sentation des ae´rosols
Cinq espe`ces primaires d’ae´rosols atmosphe´riques ont e´te´ introduites dans MOCAGE :
les ae´rosols carbone´s, les ae´rosols de poussie`res de´sertiques, les ae´rosols de sels marins, les
PM anthropiques et les ae´rosols sulfate´s. Le module d’e´missions dynamiques de poussie`res
de´sertiques introduit dans MOCAGE a e´te´ valide´ par Martet et al. [2009] et celui du
carbone suie par Nho-Kim et al. [2005]. Le cycle du soufre qui conduit a` la formation des
ae´rosols sulfate´s est de´crit dans le chapitre suivant. Un de´coupage en classes des ae´rosols
a e´te´ de´fini dans MOCAGE [Martet, 2008] et de´crit dans le Tab.1.1.
Ae´rosol De´coupage en classes (en μm)
Poussie`res De´sertiques 0.1 a` 1 / 1 a` 2.5 / 2.5 a` 5 / 5 a` 10 / 10 a` 30 /
30 a` 100
Carbones suies 0.001 a` 0.01 / 0.01 a` 0.003 / 0.003 a` 0.2 / 0.2 a` 1 / 1 a` 2.5 /
2.5 a` 10
Sels marins 0.03 a` 0.13 / 0.13 a` 0.3 / 0.3 a` 1 / 1 a` 2.5 / 2.5 a` 10 / 10 a` 20
PM anthropiques 0.005 a` 0.03 / 0.03 a` 0.1 / 0.1 a` 0.3 / 1 a` 2.5 / 2.5 a` 10
Sulfates 0.01 a` 0.1 / 0.1 a` 0.4/ 0.4 a` 1 / 1 a` 2.5 / 2.5 a` 10 / 10 a` 20
Table 1.1 – De´coupage en 6 classes des ae´rosols simule´s par MOCAGE.
Les particules en suspension (PM) sont a` la fois issues de sources primaires et sec-
ondaires. D’apre`s la litte´rature, elles se composent d’ae´rosols sulfate´s et de nitrate, d’ae´rosols
organiques secondaires, des ae´rosols carbone´s, des poussie`res de´sertiques et de sels marins.
Les sulfates, les nitrates et les ae´rosols organiques secondaires sont produits dans l’atmo-
sphe`re par l’oxydation du SO2, des NOx et des NMVOCs respectivement. Cependant,
dans notre e´tude, la description des PM tient compte uniquement des ae´rosols sulfate´s,
des poussie`res de´sertiques, des sels marins, des ae´rosols carbone´s et des particules pri-
maires anthropiques. En effet, les nitrates et les ae´rosols organiques secondaires ne sont
pas encore inte´gre´s a` la configuration du mode`le MOCAGE. Deux cate´gories de PM ont
e´te´ e´tudie´es : les PM10 (particules dont le diame`tre ae´rodynamique est infe´rieur a` 10
μm) et les PM2.5 (particules dont le diame`tre ae´rodynamique est infe´rieur a` 2.5 μm), des
polluants d’inte´reˆt dans l’e´tude de la qualite´ de l’air.
1.2.2 Donne´es d’entre´e
1.2.2.1 Forc¸ages me´te´orologiques
Le CTMMOCAGE est force´ par les champs me´te´orologiques suivants : la tempe´rature,
les vitesses de vent horizontal (vents zonal et me´ridiens), la pression de surface, et l’hu-
midite´ spe´cifique. Les champs me´te´orologiques issus des analyses ope´rationnelles du mode`le
de pre´vision ARPEGE et du mode`le ARPEGE-Climat sont utilise´s pour forcer le mode`le
toutes les 3h. Ces forc¸ages ont e´te´ interpole´s sur une grille compatible avec MOCAGE.
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Le mode`le nume´rique ARPEGE est un mode`le de circulation ge´ne´rale globale et spec-
trale de´veloppe´ en collaboration avec le Centre Europe´en de Pre´vision (CEP a` Reading,
U.K.) pour la pre´vision nume´rique du temps. La grille spectral d’ARPEGE, utilise´e dans
notre e´tude, est a` la troncature T798 (re´solution allant de 15 km sur l’Europe a` 60 km
sur le Pacifique). Cette grille a la capacite´ d’eˆtre bascule´e pour changer la position du
poˆle pour n’importe quelles coordonne´es (latitude/longitude) sur le globe. Cette technique
d’e´tirement permet d’augmenter la re´solution horizontale dans une zone d’inte´reˆt.
Les sorties du mode`le ARPEGE-Climat (v.5.1) ont e´galement e´te´ utilise´es pour forcer
le mode`le MOCAGE pour les e´tudes sur la de´cennie actuelle, des anne´es 2030 et 2050. La
version d’ARPEGE-Climat est de´rive´e du mode`le ARPEGE pour l’e´tude du climat et a e´te´
de´veloppe´e par De´que´ et al. [1994]. Cette version est une adaptation de la version de´crite
dans Gibelin and De´que´ [2003]. Les caracte´ristiques dynamiques et la parame´trisation
physique sont de´taille´es sur le site www.cnrm.meteo.fr/gmgec/arpege-climat/ARPCLI-
V5.1. Ce mode`le spectral a 60 niveaux sur la vertical et les champs me´te´orologiques sont
de´crits sur une grille de troncature triangulaire T63 (re´solution horizontale de ∼2.8◦).
Cette grille spectrale correspond a` une grille de 128 points de longitudes par 64 points de
latitudes, soit une re´solution de 300 km approximativement. Dans nos simulations du cli-
mat pre´sent, les forc¸ages anthropiques d’ARPEGE-Climat (gaz a` effet de serre, ae´rosols)
font re´fe´rence a` une climatologie (des anne´es 2000) alors que la SST (Sea Surface Tem-
perature) est e´volutive sur la pe´riode simule´e. La capacite´ de zoom du mode`le ARPEGE-
Climat permet de faire de la re´gionalisation climatique [De´que´ and Piedelievre, 1995;
Gibelin and De´que´, 2003; De´que´, 2010]. Cet e´tirement permet d’atteindre une re´solution
horizontale de 60 km sur la France et de 50 km sur le bassin me´diterrane´en. Cette config-
uration d’ARPEGE-Climat a e´te´ valide´ sur l’Europe pour le climat pre´sent, en particulier
dans [De´que´, 2010]. Les e´tudes re´gionales du climat mene´es avec le mode`le ARPEGE-
Climat ont confirme´ que ses champs me´te´orologiques e´taient repre´sentatifs du climat
actuel.
1.2.2.2 Emissions
Les cadastres d’e´missions sont ge´ne´re´s aux e´chelles globales et re´gionales afin de sat-
isfaire les besoins des mode`les atmosphe´riques de chimie transport et sont le fruit de
projets Europe´ens et Internationaux. Sur le globe, nous avons utilise´ les inventaires GEIA
(“Global Emisions Inventory Activities”) pour les e´missions bioge´niques et IPCC AR4
(“Intergovernmental Panel on Climate Change ”) pour les e´missions anthropiques. Les
e´missions IPCC sont repre´sentatives de l’anne´e 2000, alors que le jeu de donne´es GEIA
repre´sente l’anne´e 1990. Ces inventaires ont une re´solution spatiale de 1◦ et une re´solution
temporelle mensuelle ou annuelle selon l’espe`ce e´mise ou la source conside´re´e.
Pour la simulation future de 2030, les e´missions de polluants ont e´te´ calcule´es en cohe´rence
avec le sce´nario climatique RCP8.5 (Representative Concentration Pathways). Ces e´missions
de 2030 ont par ailleurs e´te´ utilise´es pour la simulation des anne´es 2050. Les diffe´rences
entre les e´missions de JJAS actuelles et de 2030 sont illustre´es en Fig.1.9 pour les NOx et le
SO2. Ces comparaisons montrent une diminution de ces e´missions de 2030 sur l’Ame´rique
du Nord, l’Europe et au dessus des routes maritimes, et une augmentation sur l’Asie
(Chine, Inde).
Pour les e´missions anthropiques du domaine Europe, nous avons utilise´ l’inventaire
re´gional TNO (Netherlands Organization for Applied Scientific Research ; Visschedijk
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(a) NOx (b) SO2
Figure 1.9 – Diffe´rences d’e´missions de NOx (a) et de SO2 (d) entre le sce´nario RCP8.5
de 2030 et les e´missions actuelles (repre´sentatives de 2003) pour la pe´riode JJAS. Unite´s
en g.m−2.
and Denier van der Gon [2005]; Pouliot et al. [2012]) e´tabli dans le cadre du projet
GMES (Global and regional Earth-system Monitoring using Satellite and in-situ data,
Hollingsworth et al. [2008]). Les e´missions GEMS, repre´sentatives des anne´es 2003, sont
a` une re´solution de 0.2◦ et compatibles avec le domaine Europe de MOCAGE (Fig.1.10).
Nous avons de´cide´ de garder des e´missions constantes sur la pe´riode simule´e puisque
faire e´voluer les e´missions d’une anne´e a` l’autre n’aurait pas eu de signification pour les
simulations force´es par le mode`le de climat. Les e´missions de CH4, CO, NH3, NOx, SO2,
PM10 et PM2.5 sont de´crites en Fig.1.11 selon les 10 secteurs d’activite´s (SNAP).
Pour les simulations futures, les e´missions anthropiques de 2030 (CO, NOx, SO2, NH3,
COVs, PM10 et PM2.5) ont e´te´ calcule´es a` partir de facteurs correctifs issus du projet
EC4MACS (mode`le GAINS de l’IIASA). EC4MACS projette l’e´volution des e´missions de
gaz a` effet de serre et des polluants anthropiques atmosphe´riques au vu des pre´visions de
croissances e´conomiques et des le´gislations actuelles qui re´glementent la pollution de l’air
en Europe. D’apre`s les e´volutions des activite´s humaines (augmentation de la population
de 6 %, changement de consommation des e´nergies) et des re´glementations qui visent a`
re´duire les e´missions anthropiques, cette projection sugge`re un de´clin des e´missions de
polluants comme les NOx, le SO2 et les PM10 de 33 % a` 66 %. L’inventaire EC4MACS
fournit entre autre les e´missions des anne´es 2000, 2005 et 2030. Pour rester cohe´rent avec
nos e´missions actuelles (inventaire GEMS, repre´sentatives de 2003), nous avons utilise´
les ratios calcule´s entre les e´missions de 2030 et de 2003 d’EC4MACS. En effet, une
re´gression line´aire entre les e´missions de 2000 et 2005 nous a permis d’obtenir celles de
2003 pour calculer ces ratios des 11 secteurs d’activite´s anthropiques (cate´gories SNAP).
Ces ratios ont ensuite e´te´ applique´s a` nos e´missions actuelles. Les diffe´rences entre 2030
et les e´missions actuelles sont illustre´es en Fig.1.12 pour les NOx (a), le SO2 (b), les
PM10 anthropiques (c), et les ae´rosols de sel marin (d) pour la pe´riode de JJAS. Les
comparaisons entre ces e´missions seront discute´es dans la suite de ce travail, lorsque nous
aborderons l’e´tude des climats futurs.
Les e´missions bioge´niques de COVs, d’ae´rosols de sels marins et de poussie`res de´sertiques
sont “dynamiques ”, elles sont calcule´es en fonction des parame`tres me´te´orologiques
(tempe´rature, rayonnement solaire, vitesse du vent).
Les e´missions bioge´niques de COVNM (isopre`ne, monoterpe`ne) ont e´te´ calcule´es avec le
mode`le MEGAN [Guenther et al., 2006], la parame´trisation qui a e´te´ utilise´e est de´crite
dans le chapitre suivant. Comme l’indique la Fig.1.13, pour l’e´tude du climat actuel, les
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Figure 1.10 – Emissions annuelles totales de SO2 (a), de CO (b), de NO (c) et de NO2
(d) issues du cadastre GEMS et repre´sentatives de l’anne´e 2003.
e´missions d’isopre`ne ont e´te´ calcule´es a` partir des forc¸ages ARPEGE et ARPEGE-Climat.
Ces e´missions bioge´niques ont e´galement e´te´ calcule´es pour les simulations futures de 2030
et 2050. La distribution de la ve´ge´tation a e´te´ maintenue constante entre la pe´riode actuelle
et les simulations climatiques futures. Toutefois, des e´tudes ont montre´ que les e´missions
d’isopre`ne e´taient sensibles a` l’e´volution future du couvert ve´ge´tal [Sanderson, 2003]. De
plus, la composition chimique atmosphe´rique peut influencer les e´missions d’isopre`ne :
celles-ci diminuent lorsque les concentrations de CO2 augmentent [Rosenstiel et al., 2003].
Cet effet n’a pas e´te´ pris en compte dans notre e´tude. Les distributions ge´ographiques
d’isopre`ne, repre´sente´es en Fig.1.14, illustrent les diffe´rences d’e´missions entre 2030 et le
climat pre´sent (e´missions calcule´es avec ARPEGE-Climat), ainsi que les diffe´rences entre
2050 et le climat pre´sent. Les comparaisons entre ces e´missions “dynamiques ”seront
davantage discute´es dans les chapitres suivants.
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Figure 1.11 – Re´partition des sources de CH4, CO, NH3, NOx, SO2, PM10 et PM2.5
par secteur d’activite´ SNAP. Exprime´es en kT/an, pour l’anne´e 2003. CH4=58.7 kT/an.
CO=55.3 kT/an. NH3=0.6 kT/an. NOx=17.5 kT/an. SO2=21.9 kT/an. PM10=0.55
kT/an. PM25=0.37 kT/an.
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Figure 1.12 – Diffe´rences d’e´missions de NOx (a), de SO2 (b), de PM10 anthropiques
(c) et d’ae´rosols de sels marins (d) entre les e´missions EC4MACS de 2030 et les e´missions
actuelles pour la pe´riode JJAS. Unite´s en g.m−2.
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Figure 1.13 – Emissions annuelles d’isopre`ne calcule´es avec MEGAN sur le domaine
Europe, a` partir des champs me´te´orologiques issus d’ARPEGE et ARPEGE-Climat.
a) S2030-CLIM b) S2050-CLIM
Figure 1.14 – Diffe´rences d’e´missions de JJAS d’isopre`ne entre 2030 et le climat actuel
(a), et entre 2050 et le climat actuel (b). Emissions en mg.m−2.
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1.3 Mode´lisation de la qualite´ de l’air et indicateurs
statistiques
1.3.1 Indicateurs et normes de la qualite´ de l’air
En Europe, plusieurs de´crets et re´glementations se sont succe´de´s au cours des dernie`res
de´cennies, afin de re´duire les e´missions de polluants dans l’atmosphe`re, notamment dans
les secteurs industriels et automobiles. Des normes et valeurs seuils, visant a` prote´ger
et alerter la population aux risques encourus par des expositions prolonge´es a` certains
polluants, ont e´te´ mises en place, particulie`rement pour la pollution a` l’Ozone (O3) et
aux particules fines en suspension (PM10 et PM2.5). Ces seuils e´voluent au fil de l’ac-
croissement des connaissances sur l’impact sanitaire de la pollution atmosphe´rique. La
directive Europe´enne datant du 12 fe´vrier 2002 a de´fini des valeurs seuils de concentra-
tions d’O3 a` ne pas de´passer. Le maximum journalier de la moyenne glissante sur 8 h
ne doit pas exce´der 120 μg.m−3 (60 ppbv) plus de 25 jours par an, en conside´rant une
moyenne calcule´e sur 3 ans. De plus, les concentrations en moyenne horaire d’O3 s’e´levant
a` 180 μg.m−3 et 240 μg.m−3 correspondent aux seuils d’information et d’alerte. Les valeurs
limites, e´galement e´tablies pour les pre´curseurs d’ozone (NO2, CO), le SO2 et les PM10,
sont re´sume´es dans le tableau ci-dessous (Tab.1.2).
Espe`ces Parame´tres Valeurs limites
O3 Moyenne horaire 180 μg.m
−3 (1)
Maximum journalier de la moyenne glissante sur 8h 120 μg.m−3
NO2 Moyenne horaire 200 μg.m
−3 (2)
Moyenne annuelle 40 μg.m−3
SO2 Moyenne horaire 350 μg.m
−3
Moyenne journalie`re 125 μg.m−3 (3)
CO Maximum journalier de la moyenne glissante sur 8h 10 μg.m−3
PM10 Moyenne journalie`re 50 μg.m−3 (4)
Moyenne annuelle 40 μg.m−3
Table 1.2 – Tableau re´sumant quelques valeurs seuils re´glementaires de qualite´ de l’air
(μg.m−3) pour les espe`ces O3, NO2, SO2, CO et PM10. (1) Seuil d’information. (2) A ne
pas de´passer plus de 175 heures/an (en France). (3) A ne pas de´passer plus de 3 jours/an.
(4) A ne pas de´passer plus de 35 jours/an. Source : AASQUA
Malgre´ ces directives, les quantite´s de polluants dans l’atmosphe`re restent e´leve´es en
Europe ; cette constatation est en partie explique´e par le transport a` grande e´chelle des
espe`ces chimiques [Derwent et al., 2003]. L’e´tude de la qualite´ de l’air par mode´lisation
nume´rique est le seul moyen d’e´valuer les impacts re´els de ces directives sur la re´duction
des e´missions, mais e´galement d’analyser et pre´voir la qualite´ de l’air en mode´lisant le
transport et la dynamique des polluants dans l’atmosphe`re. Le programme CAFE (Clean
Air For Europe) a e´te´ mis en place par la Commission Europe´enne, pour le de´veloppement
des strate´gies a` adopter a` long terme pour prote´ger la socie´te´ des effets de la pollution
de l’air sur la sante´ humaine et l’environnement. En raison de leurs effets irre´versibles sur
les e´cosyste`mes, la diminution des niveaux d’ozone et de particules fines est la priorite´ du
projet CAFE. De nombreuses e´tudes ont ainsi e´te´ mises en place pour e´valuer les re´ponses
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re´gionales des sce´narios de re´duction des e´missions [Cuvelier et al., 2007; van Loon et al.,
2007].
Des indicateurs sont utilise´s pour le suivi des effets de l’O3 sur les e´cosyste`mes. L’Or-
ganisation Mondiale de la Sante´ recommande d’utiliser le SOMO35 (Sum of Ozone Means
Over 35 ppb) comme un index de qualite´ de l’air [Amann et al., 2005]. SOMO35 permet de
relier les effets de l’O3 a` la sante´ humaine. Il correspond a` la somme annuelle des diffe´rences
entre le maximum journalier de la moyenne glissante sur 8h (M8hO3) supe´rieures a` 70
μg.m−3 (35 ppbv) et 70 μg.m−3 :
SOMO35 mesure´ =
∑
max(0, (Ci - 70))
ou` Ci est le maximum journalier de la moyenne glissante d’O3 en μg.m
−3 et la somme
concerne tous les jours de l’anne´e. SOMO35 est exprime´ en μg.m−3 jour ou ppbv.jour.
La ve´ge´tation est sensible aux effets continus de l’ozone (pollution de fond) plutoˆt
qu’aux effets ponctuels (pics de pollution). L’influence de la qualite´ de l’air et notamment
des niveaux critiques a` long terme de la pollution a` l’O3 sur la ve´ge´tation, est quantifie´e a`
l’aide de l’indice AOT40 (Accumulated dose of ozone Over a Threshold of 40 ppb) [Fuhrer
and Booker, 2003]. L’AOT40 repre´sente le cumul des diffe´rences entre les concentrations
horaires supe´rieures a` 80 μg.m−3 (40ppbv) et 80 μg.m−3 :
AOT40 mesure´ =
∑
max(0, (Ci - 80))
ou` Ci est la concentration moyenne horaire d’O3 en μg.m
−3. Ce cumul est calcule´ pour
les heures comprises entre 8h et 20h de chaque jour pour les saisons des cultures soit
du 1er mai au 31 juillet (et d’avril a` septembre pour les foreˆts). De plus, la valeur cible
d’AOT40, pour la protection de la ve´ge´tation, est limite´e a` 18 000 μg.m−3.h en moyenne
calcule´e sur 5 ans. Selon la Directive Europe´enne du 12 fe´vrier 2002 pour la protection
de la ve´ge´tation et de la foreˆt, a` long terme, les valeurs d’AOT40 ne doivent pas de´passer
6000 μg.m−3.h (3000 ppbv.h) pour la ve´ge´tation et 20000 μg.m−3.h (10000 ppbv.h) pour
les foreˆts. Au dela` de ces seuils, des dommages irre´versibles peuvent eˆtre provoque´s sur la
photosynthe`se et la respiration.
Les effets des niveaux de polluants chimiques dans l’atmosphe`re sur la ve´ge´tation et
la population sont suivis par des indices de qualite´ de l’air spe´cifiques a` chaque pays.
Les dangers provoque´s par des expositions e´leve´es de polluants et leurs effets sur la sante´
humaine divergent selon les e´tudes. La connaissance pre´cise de ces risques est devenue
un domaine de recherche tre`s actif. Les indices de qualite´ de l’air sont tre`s largement
diffuse´s a` la population a` travers les me´dias. Ne´anmoins, les niveaux de qualite´ de l’air
observe´s varient conside´rablement dans le monde. Il est donc impossible d’imposer des
valeurs standards internationales, puisque les pays ne portent pas le meˆme inte´reˆt a` ces
le´gislations et ne sont pas concerne´s par les meˆmes niveaux de pollution. En France,
un index est utilise´ pour caracte´riser la qualite´ de l’air : l’ATMO. Cette surveillance
continue de l’air ambiant, dans le souci de respecter les seuils de qualite´ de l’air fixe´s
par les directives Europe´ennes et la le´gislation franc¸aise, est confie´e a` des associations
agre´e´es pour la surveillance de la qualite´ de l’air (AASQA). Cet indice concerne les zones
urbaines de plus de 100000 habitants et a e´te´ de nombreuses fois re´adapte´ par le Ministe`re
de l’Environnement. L’ATMO prend en compte les concentrations mesure´es d’O3, de NO2,
de SO2 et des PM aux sites urbains et pe´ri-urbains sur une e´chelle a` 10 niveaux.
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Dans les sections suivantes, nous allons pre´senter l’e´tat de l’art des processus d’e´valuation
des mode`les CTM ; les outils statistiques utilise´s ainsi que les scores obtenus par ces e´tudes.
Dans la suite de cette the`se (Chapitre 3), une e´valuation des sorties du mode`le MOCAGE
par comparaison aux observations sera mene´e afin d’estimer dans quelle mesure le mode`le
est capable de reproduire les e´ve´nements de pollution atmosphe´rique a` l’e´chelle re´gionale ?
Pour re´pondre a` cette question, une analyse des performances statistiques du mode`le par
comparaison aux observations sera mene´e pour diffe´rents types de se´ries (valeurs ho-
raires, moyennes journalie`res, maxima journaliers) et pour les polluants atmosphe´riques
d’inte´reˆts dans l’e´tude de la qualite´ de l’air (O3, NOx, PM10). L’ensemble des indicateurs
de qualite´ de l’air qui seront utilise´s dans notre e´tude sont de´crits en de´tails dans une
seconde partie et une discussion sur ces choix sera e´galement pre´sente´e.
1.3.2 Processus d’e´valuation des mode`les nume´riques
De nombreux mode`les de chimie transport (CTM), configure´s pour e´tudier la qualite´
de l’air aux e´chelles re´gionales et locales, se sont de´veloppe´s ces dernie`res anne´es. L’un des
principaux inte´reˆts des CTMs est de pouvoir eˆtre utilise´ en mode ope´rationnel pour fournir
les pre´visions journalie`res de qualite´ de l’air. Le site PREV’AIR met quotidiennement a`
disposition des cartes de pre´visions et d’observations des valeurs d’ozone et autres pollu-
ants sur la France et l’Europe, avec la contribution des CTM CHIMERE et MOCAGE
[Rou¨ıl et al., 2008]. Cette plateforme permet d’alerter la population lorsque des seuils de
pollution dangereux pour la sante´ vont eˆtre atteints. Pour de´montrer qu’ils sont capa-
bles de reproduire les processus chimiques et le transport a` grande e´chelle, ces mode`les
doivent se rapprocher au mieux des observations, qui sont disponibles sur plusieurs bases
de donne´es (EMEP, AirBase, BDQA). Un indicateur de qualite´ de l’air utilise´ pour le suivi
des objectifs de sante´ publique est le nombre de jours de de´passements de seuil a` l’O3. Ces
valeurs seuils peuvent concerner les niveaux horaires, journaliers ou annuels (Tab.1.2) et
ainsi correspondre aux seuils d’informations, d’alertes. La valeur de 120 μg.m−3, concer-
nant le maximum de la moyenne glissante sur 8h, est un des seuils les plus utilise´s pour le
suivi des objectifs de qualite´. Dans le contexte ope´rationnel, il est important que le mode`le
soit capable de repre´senter ces seuils. Analyser la capacite´ du mode`le a` repre´senter les con-
centrations re´elles de polluants est donc une premie`re e´tape ne´cessaire avant de pouvoir
e´tudier les simulations en elles-meˆmes.
1.3.2.1 Pre´sentation des outils statistiques
Les mode`les de chimie transport sont e´value´s a` travers l’utilisation d’outils statistiques.
Dans le Tab.1.3, les valeurs simule´es par le mode`le sont de´finies par Mi et les valeurs
observe´es par Oi. Le biais moyen est la diffe´rence moyenne entre les valeurs observe´es
et simule´es. A lui seul, le biais ne permet pas de tirer de conclusions sur les erreurs du
mode`le. En effet, une valeur du biais proche de ze´ro peut eˆtre la conse´quence de petites
erreurs du mode`le, ou des erreurs fortes qui s’annulent par des surestimations et des
sous-estimations. L’Erreur Quadratique Moyenne (RMSE ou Root Mean Square Error)
permet d’e´liminer le proble`me de compensation entre les pre´dictions sous et sur-estime´es.
Le RMSE est le carre´ moyen des diffe´rences entre observation et simulation. Ainsi les
grosses diffe´rences ont un effet important. Ne´anmoins, il faut ve´rifier que le RMSE ne soit
pas essentiellement du a` un ou deux e´pisodes avec des larges diffe´rences. L’Erreur Moyenne
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Absolue (ou Mean Absolute Error) est un crite`re qui permet e´galement de supprimer le
proble`me de compensation. Le rapport sigma (rapport entre les de´viations standards
simule´es σM et observe´es σO), aussi appele´ de´viation standard normalise´e, est calcule´ afin
d’e´valuer la capacite´ du mode`le a` simuler la variabilite´. Ainsi, lorsque σ atteint des valeurs
supe´rieures a` 1, cela signifie que la de´viation standard temporelle simule´e de´passe celle
observe´e.
Biais moyen
MB = 1
N
∑n
i=1(Mi-Oi)= M¯ -O¯
Biais moyen normalise´
MNB = 1
N
∑n
i=1
Mi−Oi
Oi
Erreur moyenne absolue
EMAGE =
1
N
∑n
i=1 |Mi-Oi |
Erreur moyenne normalise´e
EMNGE =
1
N
∑n
i=1
|Mi−Oi|
Oi
Mean Fractionnal error
MFE = 2
N
∑n
i=1
|Mi−Oi|
(Mi+Oi)
Mean Fractionnal Bias
MFB = 2
N
∑n
i=1
(Mi−Oi)
(Mi+Oi)
Corre´lation
Corr=
∑n
i=1
(Mi−M¯)(Oi−O¯)
{
∑n
i=1
(Mi−M¯)2
∑n
i=1
(Oi−O¯)2}1/2
Erreur quadratique moyenne
RMSE =
√
1
N
∑n
i=1(Mi −Oi)2
Deviation standard simule´e
σM =
√
1
N
∑n
i=1(Mi − M¯)2
Rapport sigma
σ =
√
1
N
∑n
i=1
(Mi−M¯)2√
1
N
∑n
i=1
(Oi−O¯)2
Table 1.3 – De´finitions des outils statistiques utilise´s. Mi fait re´fe´rence aux valeurs
mode´lise´es et Oi aux valeurs observe´es. M¯ =
1
N
∑
(Mi) et O¯ =
1
N
∑
(Oi).
Traditionnellement, les scores statistiques calcule´s sont le biais (μg.m−3), le RMSE
(μg.m−3) et la corre´lation (Tab.1.3). Cependant, normaliser le biais (%) et le RMSE (%)
permet d’obtenir des erreurs relatives. Ce choix est plus approprie´ pour le calcul du bi-
ais car les diffe´rentes espe`ces chimiques sont pre´sentes en concentrations tre`s diffe´rentes
dans l’atmosphe`re. L’ensemble de ces statistiques donne une indication pre´cieuse sur la
performance du mode`le pour l’ensemble du domaine. D’apre`s Taylor [2001], un seul di-
agramme peut re´sumer ces mesures statistiques de la de´viation standard, du RMSE et
de la corre´lation afin de rendre plus visible les performances des mode`les. Ce diagramme
(Fig.1.15) repre´sente la de´viation standard du mode`le en ordonne´es et la de´viation stan-
dard des observations en abscisses. L’angle repre´sente la corre´lation entre les observations
et le mode`le. Le coefficient de corre´lation R donne une mesure de la co-variance entre les
valeurs observe´es et simule´es.
Les outils de´crits pre´ce´demment fournissent des informations sur les erreurs du mode`le,
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Figure 1.15 – Diagramme de Taylor avec repre´sentation de la corre´lation, de la de´viation
standard et du RMS.
sans prendre en compte le niveau des concentrations atteint. Cependant, il est souhaitable
d’avoir des indicateurs qui donnent des informations sur les pe´riodes ou` les niveaux de pol-
luants dans l’atmosphe`re sont e´leve´s et dangereux pour la sante´ humaine et la ve´ge´tation.
Comme cela a e´te´ de´crit dans la section pre´ce´dente, des valeurs seuils ont e´te´ de´finies pour
plusieurs composants de l’atmosphe´re, qui pre´sentent des risques pour l’e´cosyste`me, en
particulier l’O3. Il y a donc une ne´cessite´ a` ce que le mode`le puisse pre´dire correctement
ces de´passements de seuils.
Une me´thode consiste a` employer une table de contingence (Tab.1.4). Cette table est
associe´e a` des scores qui sont calcule´s par rapport a` une valeur seuil, comme la valeur de
180 μg.m−3 en valeur horaire pour le seuil d’information a` la pollution a` l’O3.
Eve´nement Eve´nement observe´
simule´ Oui Non Total
Oui a b a+b
Non c d c+d
Total a+c b+d a+b+c+d=n
Table 1.4 – Table de contingence associe´e aux scores de bonnes re´ussites (a), de fausses
alarmes (b), de non de´tection de de´passement (c) et de rejet correct (d).
Dans cette table, a repre´sente le nombre de bonnes re´ussites. Dans ce cas, le de´passement
de seuil qui a e´te´ pre´vu a aussi e´te´ observe´ (Hit). b est le nombre de fausses alarmes, c
le nombre de non de´tection de de´passements de seuil et d celui de rejet correct. Le total
est repre´sente´ par le nombre d’e´ve´nements n.
De nombreux scores sont associe´s a` cette table, comme le taux de bonnes pre´visions
(Hit Rate) de´fini par H= a
a+c
et le taux de fausses alarmes (False Alarm Rate) F= b
b+d
.
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Cependant, dans le cadre de l’e´valuation des mode`les de qualite´ de l’air, nous avons
besoin de scores qui soient a` la fois simples a` calculer et a` interpre´ter, qui ne soient pas
sensibles a` la valeur seuil choisie et enfin qui soient robustes. L’ORSS (Odds Ratio Skill
Score) regroupe ces exigences et l’“Odds ”de´finit le rapport entre la probabilite´ qu’un
e´ve´nement ait lieu (comme un de´passement de seuil) et la probabilite´ qu’il n’ait pas lieu
[Stephenson, 2000].
L’OR (Odds Ratio) est e´tabli de fac¸on a` juger les compe´tences du mode`le en comparant
la chance d’un succe`s (Hit) a` la chance d’un e´chec (Fausse Alarm) :
θ = ( H
1−H )(
F
1−F )
−1 = ad
bc
La compe´tence du mode`le peut donc eˆtre de´finie a` travers l’ORSS, repre´sente´ par :
ORSS= θ−1
θ+1
De nombreux scores statistiques ressortent des e´tudes bibliographiques et des rapports
concernant l’e´valuation de la mode´lisation de la qualite´ de l’air (GEMS/Regional Air
Quality). Dans la section suivante, nous allons pre´senter la gamme de valeurs obtenues
pour ces scores dans le cadre d’e´tudes mene´es avec diffe´rents mode`les de qualite´ de l’air.
1.3.2.2 Objectifs de performances des mode`les
Dans la litte´rature, les e´valuations des mode`les de qualite´ de l’air sont soit mene´es
pour un mode`le [Sartelet et al., 2007; Vivanco et al., 2009; Pay et al., 2010] soit par
inter-comparaison entre plusieurs mode`les [Hass et al., 2003; van Loon et al., 2004;
2007]. Cette section pre´sente une analyse comparative des scores statistiques obtenus
par diffe´rents mode`les de qualite´ de l’air. Nous avons recherche´ la robustesse des e´tudes
d’inter-comparaisons, c’est pourquoi les e´tudes inde´pendantes, qui peuvent donner de bons
re´sultats, ont e´te´ exclues de cette analyse. De plus, nous n’avons retenu que les travaux
pertinents par rapport a` notre e´tude, c’est a` dire qui ont e´te´ mene´s sur le domaine Europe,
sur des pe´riodes longues d’un an ou plus, et avec des re´solutions horizontales similaires
a` MOCAGE (de 25 a` 50 km). Le Tab.1.5 regroupe ainsi la liste des publications mene´es
sur l’Europe et retenues pour cette e´tude. La plupart de ces mode`les ont e´te´ e´value´s par
comparaison aux observations des stations rurales des bases de donne´es EMEP ou Air-
Base. Les conditions de simulation de ces mode`les sont diffe´rentes (anne´e de simulation,
re´solutions, e´missions). Cependant, cette e´tude bibliographique sera une base quantitative
pour e´valuer la fiabilite´ des scores obtenus sur l’Europe avec MOCAGE.
Les tableaux 1.6 a` 1.8 regroupent les statistiques calcule´s pour l’O3, le NO2 et le SO2
sur des anne´es entie`res et concernent les moyennes journalie`res ou les maxima journaliers.
Dans le Tab.1.7, les statistiques de van Loon et al. [2007] sont re´sume´es pour les saisons
estivale (JJA) et hivernale (DJF). Plusieurs parame`tres statistiques ont e´te´ conside´re´s,
comme le bais relatif (%), la corre´lation et le RMSE (μg.m−3) moyens. Aucune valeur
seuil n’a e´te´ de´finie pour les calculs des scores rapporte´s dans ce tableau.
Concernant les moyennes journalie`res d’O3, le biais moyen normalise´ (MNB) est com-
pris entre 2% et 29 % sur la pe´riode annuelle (entre -1 % et 21 % en e´te´, entre -25 % et
29 % en hiver, Tab.1.7), ce qui indique une surestimation de l’O3 par tous les mode`les
pour l’anne´e 2001 (Tab.1.6). Le MNB des maxima journaliers (-1%/10% sur l’anne´e, -3
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Publication Pe´riode Mode`les Re´sol. hor. Re´sol. vert.
Hass et al. [2003] 1995 EUROS 0.55◦*0.55◦ 4
LOTOS 0.25◦*0.5◦ 3
MATCH 55km*55km 10
DEHM 50km*50km 10
EURAD 27km*27km 15
REM3 0.25◦*0.5◦
van Loon et al. [2004] 1999/2001 EMEP 50km*50km 20
LOTOS 0.25◦*0.5 3
MATCH 55km*55km 10
CHIMERE 0.5◦*0.5◦ 8
REM 0.25◦*0.5◦
CMAQ 36km*36km 21
DEHM 50km*50km 20
van Loon et al. [2007] 2001 EMEP 50km*50km 20
LOTOS-EUROS 0.5◦ * 0.25◦ 4
MATCH 0.4◦*0.4◦ 14
CHIMERE 0.5◦*0.5◦ 8
RCG 0.5◦*0.5◦ 5
DEHM 50km*50km 20
Table 1.5 – Liste des e´tudes mene´es sur l’Europe, et bre`ve description (re´solution hori-
zontale et verticale) des mode`les utilise´s.
%/8 % en e´te´) n’est pas aussi e´leve´ car les valeurs d’ozone de la journe´e peuvent pre´senter
un biais moins e´leve´ que durant la nuit. D’apre`s l’e´tude de van Loon et al. [2007], ces
effets sont visibles sur le cycle diurne. Pendant la nuit, la couche limite est plus basse,
les distributions verticales et horizontales des polluants sont re´duites a` des e´chelles plus
petites, ces phe´nome`nes ne sont donc pas repre´sentatifs de la re´solution du mode`le. Le
RRMSE (Relative Root Mean Squarre Error, %) qui repre´sente le RMSE divise´ par la
moyenne observe´e est e´galement plus faible pour les pics journaliers d’ozone aussi bien
en e´te´ qu’en hiver (18.1%/31% sur l’anne´e). Les mode`les ont e´te´ de´veloppe´s de fac¸on a`
simuler correctement les maxima journaliers d’O3, leurs e´valuations se sont donc faites a`
partir des observations des maxima journaliers. Cela explique que les mode`les repre´sentent
mieux les maxima que les moyennes journalie`res. Comme l’indique la valeur sigma (σ), les
mode`les ont plutoˆt tendance a` sous-estimer la variabilite´ re´elle des moyennes journalie`res
et des pics journaliers d’O3. Cette sous-estimation peut s’expliquer par les forc¸ages utilise´s
(e´missions) ou la re´solution du mode`le. D’apre`s les tableaux 1.6 et 1.8, la me´diane des
corre´lations annuelles calcule´es pour les moyennes journalie`res d’ozone est de 0.66 et les
valeurs s’e´tendent de 0.53 a` 0.83 alors que pour les maxima journaliers, elle s’e´le`ve a`
0.76 (0.69/0.84). La valeur me´diane du RMSE s’e´le`ve a` 24.6 μg.m−3 (18.1 μg.m−3/32.6
μg.m−3) pour les moyennes journalie`res d’ozone et a` 21.7 μg.m−3 (18.1 μg.m−3 /25.5
μg.m−3 ) pour les maxima journaliers d’ozone.
Concernant le NO2 (Tab.1.8), la valeur me´diane des corre´lations des moyennes jour-
nalie`res est de 0.42, pour des valeurs comprises entre 0.03 et 0.52. Le RMSE me´dian s’e´le`ve
a` 11.7 μg.m−3 (8.5 μg.m−3/ 13.9 μg.m−3). Pour le SO2, la me´diane des corre´lations des
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moyennes journalie`res est de 0.42 (0.24/0.49) et le RMSE me´dian s’e´le`ve a` 4.4 μg.m−3 (2.7
μg.m−3/ 10.9 μg.m−3). Enfin, dans van Loon et al. [2004], la corre´lation et le RMSE des
moyennes journalie`res de PM10 ont e´te´ e´tudie´s pour les anne´es 1999 et 2001 (Tab.1.8).
La corre´lation me´diane s’e´le`ve a` 0.49 (0.38/0.55) alors que le RMSE me´dian est de 14.9
μg.m−3 (12.4 μg.m−3/16.6 μg.m−3). Cette tre`s grande variabilite´ des scores entre les
mode`les est principalement lie´e aux re´solutions verticales et horizontales ; ainsi qu’aux
inventaires d’e´missions utilise´s, aux jeux d’observations utilise´s et a` la pe´riode e´tudie´e.
Le rapport US-EPA [1991; 2007] recommande l’utilisation du biais moyen normalise´
(BBMN) et l’erreur moyenne normalise´e (EMNGE) et sugge`re qu’entre ± 5-15 %, le BBMN
est conside´re´ comme une performance correcte de mode`le. L’EMNGE doit varier entre 30
et 35 % pour eˆtre conside´re´ comme acceptable. La Commission Europe´enne propose une
incertitude maximale de 50 % entre les concentrations moyennes journalie`res mesure´es
et observe´es de O3/NO2/SO2 et de 30 % pour les moyennes annuelles de NO2 et SO2
[European Commission, 2008]. Selon Boylan and Russell [2006], l’utilisation des BBMN et
EMNGE n’est pas approprie´e pour l’e´valuation des PM. Ils sugge`rent d’utiliser a` la place
les parame`tres MFB (%) et MFE (%) et estiment que le mode`le est performant (scores de
performance) lorsque les MFE et MFB sont ≤ 50% et ± 30% respectivement. Cependant,
les scores de but sont atteints lorsque MFB ± 60% et MFE ≤ 75%.
En conclusion, cette section a permis de pre´senter les outils statistiques les plus
couramment utilise´s pour e´valuer les mode`les nume´riques e´tudiant la qualite´ de l’air.
Le biais normalise´, la corre´lation et le RMSE sont les principaux outils qui reviennent
dans ces e´tudes et qui permettent d’e´valuer l’O3, le NO2 et le SO2. Le biais indique
si le mode`le tend a` surestimer ou sous-estimer les concentrations observe´es, alors que
les erreurs normalise´es (BBMN et EMNGE) et le RMSE donnent une information sur la
de´viation. Plus la valeur du RMSE est faible et la corre´lation e´leve´e, plus le mode`le est
proche des observations. Cependant, pour l’e´valuation des PM, le choix des MFE et MFB
est plus approprie´ selon Boylan and Russell [2006]. Pour la plupart de ces e´tudes, les
mode`les produisent des re´sultats satisfaisants concernant le maxima journalier d’O3, avec
des corre´lations qui varient entre 0.69 et 0.84. Les mode`les ont des difficulte´s a` e´valuer
les concentrations d’O3 pre`s des sources, ou durant la nuit, alors que les concentrations
journalie`res sont plutoˆt bien reproduites. Pour les particules fines, les re´sultats sont moins
bons (corr=0.38/0.55) avec de fortes sous-estimations sur l’Europe. Lors des e´tudes d’in-
tercomparaison comme celles pre´sente´es ici, il n’est pas possible d’imposer aux mode`les
l’utilisation des meˆmes donne´es d’entre´es (forc¸age me´te´orologique, conditions de couche
limite et inventaires d’e´missions) puisque chaque mode`le a ses propres donne´es. Cepen-
dant, l’e´valuation est faite par rapport aux meˆmes bases de donne´es. Dans ces e´tudes, les
stations rurales de la base de donne´es EMEP ont e´te´ utilise´es. Dans ces e´tudes compar-
atives, a` la fois les caracte´ristiques de la simulation (inventaire, re´solution des e´missions)
et du mode`le (processus chimiques, forc¸ages dynamiques) sont e´value´es. Ainsi, lorsqu’un
mode`le se distingue des autres par des scores e´leve´s, ses re´sultats peuvent eˆtre conside´re´s
comme robustes. En revanche, les re´sultats des e´tudes inde´pendantes de mode`les dont
certains donnent de tre`s bon re´sultats par rapport aux observations (sur des domaines
restreints, sur des stations particulie`res) sont a` relativiser parce qu’ils ne sont pas signifi-
catifs statistiquement.
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1.3.3 Me´thodologie : choix des outils et indicateurs statistiques
pour notre e´tude
Dans la section pre´ce´dente, un e´tat de l’art des e´valuations statistiques des mode`les de
qualite´ de l’air a e´te´ pre´sente´. De nombreuses e´tudes d’intercomparaison entre les mode`les
ont e´te´ mene´es au cours des dernie`res anne´es ; sur des villes europe´ennes [Vautard et al.,
2007; Cuvelier et al., 2007] et sur l’ensemble du domaine Europe´en [van Loon et al., 2004;
2007] pour l’ozone et les particules fines, mais e´galement dans le cadre de campagnes
comme ESCOMPTE [Dufour et al., 2004]. Les scores obtenus avec MOCAGE seront
compare´s aux e´tudes de´crites dans la section pre´ce´dente, en tenant compte des diffe´rences
de re´solution et des inventaires d’e´missions, mais e´galement des caracte´ristiques du mode`le
(re´solutions verticales, horizontales).
Au-dela` des indicateurs statistiques a` utiliser, l’e´valuation du mode`le par rapport aux
observations passe par une se´lection des sites. Le choix de ces sites est primordial pour la
suite de l’e´tude. Les mode`les de qualite´ de l’air simulent les concentrations de polluants
au sein d’une maille : pour MOCAGE, cette maille est de 20 km*20 km sur l’Europe,
alors que l’observation reste une donne´e localise´e en des latitudes/longitudes pre´cises. La
caracte´ristique des sites (proximite´ aux e´missions, orographie) et le type de polluant a`
e´valuer (temps de vie dans l’atmosphe`re, transport) jouent sur la repre´sentativite´ de ces
observations face aux re´sultats du mode`le. Pour ces raisons et afin d’e´viter les erreurs lie´es
a` cette repre´sentativite´, le choix des stations est une e´tape essentielle pour l’analyse des
simulations.
Dans cette partie, nous nous appliquerons a` de´crire la base de donne´e AirBase choisie
pour e´valuer les compe´tences de MOCAGE pour l’e´tude de la qualite´ de l’air. L’e´valuation
des re´sultats du mode`le est une e´tape de´terminante qui passe par une se´lection judicieuse
d’indicateurs statistiques, ainsi que d’indices de qualite´ de l’air pour le suivi de la sante´
humaine (index SOMO35, de´passements de seuil) et de la ve´ge´tation (AOT40). Dans la
partie 1.3.3.2, nous re´sumerons les outils qui seront utilise´s dans le reste de l’e´tude.
1.3.3.1 Description de la base de donne´es AirBase
Les observations utilise´es pour cette e´tude sont issues de la base de donne´es AirBase
(http ://dataservice.eea.europa.eu/dataservice, version 5). Ce re´seau d’observations con-
vient le mieux a` notre e´tude puisqu’il rassemble un grand nombre de stations sur l’Europe
(Fig.1.16) et mesure un grand nombre d’espe`ces de gaz (O3, SO2, NO, NO2) et ae´rosols
(PM10). Au vu de l’e´tude qui sera mene´e sur l’Europe, l’utilisation de cette base de
donne´es permet d’e´tudier des sous domaines (France, Allemagne, Espagne, Angleterre,
etc) tout en gardant un nombre suffisant de stations.
Les me´tadonne´es AirBase de´crivent a` la fois le type de stations (trafic, industriel,
background) et les zones ou` elles sont situe´es (urbaine, rurale, suburbaine). Au vu de la
re´solution spatiale de notre mode`le (0.2◦), toutes ces stations ne sont pas repre´sentatives.
Nous voulons ainsi nous affranchir des sites tre`s pollue´s qui vont induire des erreurs de
repre´sentativite´ par comparaison aux concentrations moyennes simule´es au sein d’une
maille du mode`le. Dans les travaux de Joly and Peuch [2012], une classification objective
des stations base´e sur une approche statistique du comportement des polluants (effets du
week end, diffe´rences e´te´/hiver) est propose´e a` la place des me´tadonne´es qui re´partissaient
les stations d’une fac¸on plutoˆt subjective. L’utilisation de ce type de classification est
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Figure 1.16 – Carte des stations AirBase sur l’Europe ; ou` sont repre´sente´es les stations
rurales (en bleu), urbaines (en rouge) et suburbaines (en vert).
le meilleur moyen de se´lectionner les sites qui sont repre´sentatifs de la re´solution du
mode`le mais e´galement de contourner les informations errone´es des me´tadonne´es. Cette
approche est de plus tre`s robuste puisque la classification des stations est spe´cifique a`
chaque polluant. Or, le temps de vie, la chimie, les phe´nome`nes de transport sont des
parame`tres qui varient selon le polluant concerne´. Une station peut ainsi eˆtre a` la fois
conside´re´e comme peu pollue´e au NOx (espe`ces a` courte dure´e de vie) mais pollue´e a` l’O3
(espe`ces a` longue dure´e de vie et transport a` grande e´chelle). A travers 10 classes, les
sites les moins pollue´s (classe 1) se distinguent des sites tre`s pollue´s (classe 10). Selon
l’e´tude de Joly and Peuch [2012], pour l’O3, 63 % des sites ruraux (R) se retrouvent dans
les classes 1-3 et pre`s de 80% dans les classes 1-5. Concernant le SO2, 77 % des stations
R sont dans les classes 1-3 et plus de 90 % dans les classes 1-5. Enfin pour le NO et
le NO2, la classification 1-2 regroupe ∼90 % des sites R. A partir de la Fig.1.17, nous
voulons illustrer les erreurs lie´es aux me´tadonne´es. D’une part, nous avons repre´sente´
les stations dites “rurales ”d’apre`s les me´tadonne´es AirBase et de classes supe´rieures a`
5 selon la me´thode des classifications, et d’autre part les stations dites “urbaines ”et de
classes infe´rieures a` 5, sur la France. Pour l’ozone, 29 stations conside´re´es comme rurales
tombent dans des classes supe´rieures a` 5, ce qui repre´sente une erreur de pre`s de 20 %.
De la meˆme fac¸on, 165 stations urbaines se retrouvent dans des classes infe´rieures a` 5.
Concernant le NO2, des erreurs de 10 % et de 30 % sont observe´es pour les stations dites
rurales et de classes supe´rieures a` 5, et les stations dites urbaines et de classes infe´rieures
a` 5 respectivement. Ces comparaisons montrent que les erreurs lie´es aux me´tadonne´es
(sites cate´gorise´s comme urbains ou ruraux alors qu’ils ne le sont pas) pouvaient fausser
l’interpre´tation des scores statistiques. Dans la partie suivante, nous allons comparer les
re´sultats du mode`le pour les classes 1-2, 1-5, 1-10 et 6-10 afin d’illustrer l’effet de la
repre´sentativite´ des sites pour l’ensemble des espe`ces NOx, SO2, O3 et PM10.
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a) Type AirBase rural et classes > 5 b) Type AirBase urbain et classes < 5
Figure 1.17 – Cartes de stations dites de type “rurales ”selon les me´tadonne´es AirBase
et de classes supe´rieures a` 5 (a) et de stations de type “urbaines ”et de classes infe´rieures
a` 5 (b) pour l’ozone (en haut) et le NO2 (en bas).
Etude de la repre´sentativite´ des sites
Les cycles diurnes me´dians d’O3 et de NOx sont ici illustre´s pour la saison de JJAS
2007 (Fig.1.18) sur l’ensemble des stations de France. Ces cycles ont e´te´ calcule´s pour les
stations des classes 1-2, 1-5, 1-10 et 6-10.
Le mode`le (en noir) capture correctement la variation diurne du cycle d’O3 : des
valeurs e´leve´es sont obtenues durant la journe´e avec un maxima dans l’apre`s-midi ; des
concentrations plus basses sont observe´es durant la nuit du fait de la titration par NO
et du de´poˆt de l’ozone. Pour les classes 6-10, les cycles mesure´s de NOx sont caracte´rise´s
par deux pics de concentrations e´leve´es (> 40 μg.m−3) en de´but de matine´e et en fin de
journe´e a` relier au trafic automobile des zones urbaines (e´missions locales). Le mode`le, au
vu de sa re´solution horizontale, atte´nue ces niveaux de NOx. La variabilite´ interstation des
concentrations de NOx, repre´sente´e par les premiers et derniers quartiles, est davantage
prononce´e lorsque toutes les stations sont prises en compte (cas des classes 1-10). Cela
est attribue´ a` une large e´chelle de concentrations entre les stations e´loigne´es des sources
d’e´mission de celles qui sont a` proximite´.
A l’exception des classes 1-2, l’amplitude de cette variabilite´ est sous-estime´e par le
mode`le car sa re´solution n’est pas adapte´e pour repre´senter les concentrations des sources
locales. Concernant l’O3, une variabilite´ interstation similaire est note´e entre les observa-
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a) O3 b) NOx
1-2
1-5
1-10
6-10
Figure 1.18 – Cycles diurnes me´dians d’O3 et NOx, a` pas horaire, simule´s par MOCAGE
(noir) et observe´s (rouge) aux stations AirBase, pour la pe´riode JJAS de 2007. Le premier
quartile (Q25) et le dernier quartile (Q75) caracte´rise la variabilite´ interstation sur le
domaine France.
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tions et le mode`le quelque soit la classification conside´re´e. Sa formation dans l’atmosphe`re
ne´cessite un certain temps pendant lequel les masses d’air ont le temps de se de´placer,
ainsi les concentrations d’O3 sont plus e´leve´es dans les zones rurales que dans les zones
urbaines ou` les pre´curseurs sont e´mis. Le transport a` grande e´chelle de l’O3 se traduit
e´galement par une limite moins nette entre des zones plus ou moins pollue´es.
Pour mieux visualiser la variation des cycles entre les classifications, une meˆme figure
regroupe les cycles me´dians des diffe´rentes classes (Fig.1.19), pour les pe´riodes de JJAS
et DJFM de 2007. Comme le montre la Fig.1.19, les niveaux de variabilite´s d’O3 et de
NOx simule´s par le mode`le ne sont pas aussi prononce´s que pour les observations quelque
soit le type de sites et la pe´riode conside´re´e. Durant la nuit, les niveaux d’O3 diminuent
davantage lorsque des stations pollue´es sont prises en compte (des classes 1-2 a` 1-10),
cela est du a` la titration par le NO. Or, les concentrations d’O3 simule´es par le mode`le
ne diminuent pas autant que les observations (en e´te´ et en hiver) pour les classes 6-10
et 1-10. Sans surprise, de larges variations des niveaux de NOx sont observe´es aux sites
AirBase lorsque les stations conside´re´es sont de diffe´rentes classes et plus ou moins proches
des sources locales d’e´missions. A l’exception des stations des classes 1-2, l’amplitude des
concentrations de NOx est ge´ne´ralement sous-estime´e par le mode`le. Des classifications
1-2 a` 1-5, l’amplitude du cycle diurne change significativement a` la fois pour les NOx et
l’O3. Pour les classifications 6-10 et 1-10, qui prennent en compte les sites les plus pollue´s,
le mode`le ne repre´sente pas les fortes valeurs observe´es, en partie a` cause de sa re´solution
horizontale.
Dans la suite de l’e´tude, nous allons e´valuer les performances du mode`le MOCAGE
en s’affranchissant des sites non repre´sentatifs par rapport a` la re´solution horizontale du
mode`le. Pour les espe`ces re´actives telles que les NOx, les concentrations les plus e´leve´es se
trouvent a` proximite´ des sources, c’est a` dire dans les zones urbaines ou` le trafic automobile
est le plus dense. La re´solution de notre mode`le sur l’Europe (0.2 ◦*0.2◦) n’est pas faite
pour simuler ces fortes concentrations. Celles-ci vont eˆtre dilue´es au sein de la maille,
conside´rer ces sites peut donc conduire a` des erreurs d’interpre´tation des performances du
mode`le. Pour ces espe`ces, de courte dure´e de vie, il est simple de distinguer un site pollue´
d’un site qui ne l’est pas comme on le voit entre les diffe´rents cycles diurnes. Au contraire,
l’O3 qui est un polluant secondaire, est influence´ par le transport a` grande e´chelle, sa dure´e
de vie lui permet une dispersion spatiale plus importante. Cette large distribution spatiale
concerne e´galement les particules fines de PM10 qui peuvent eˆtre remises en suspension
apre`s avoir e´te´ de´pose´es (vent, mouvement des voitures) et qui sont en partie forme´es
par transformations chimiques des gaz (ae´rosols sulfate´s, nitrate). En conclusion, pour
les NOx et le SO2, qui sont des espe`ces a` courte dure´e de vie, l’e´chantillon des sites sera
re´duit aux classes 1-2 afin de se´lectionner les sites les plus repre´sentatifs. En revanche,
pour les espe`ces O3 et PM10, a` longues dure´es de vie, 5 classes peuvent eˆtre utilise´es pour
e´valuer les performances du mode`le afin d’avoir une base ge´ographique plus grande. Avec
la classification 1-2, le nombre de sites repre´sentatifs de NOx et SO2 s’e´le`vent a` 354 et 342
respectivement. Pour l’O3 et les PM10, la classification 1-5 permet de garder 970 et 824
stations repre´sentatives. Ces classifications permettent ne´anmoins de garder un nombre
suffisant de stations. Dans le Tab.1.9 sont re´sume´s les nombres de stations disponibles
par espe`ces selon la classification choisie, ainsi que la distribution ge´ographique par pays
de ces stations. Les cartes en Fig.1.20 repre´sentent les sites qui seront conside´re´s sur le
domaine Europe pour chaque polluant.
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a) O3 b) NOx
Figure 1.19 – Cycles diurnes me´dians d’O3 (a) et de NOx (b) simule´s par MOCAGE
(trait tirete´) et observe´s par les stations AirBase (trait continu), pour les pe´riodes JJAS
(en haut) et DJFM (en bas) de 2007. Les cycles ont e´te´ calcule´s pour les classifications
1-2 (bleu), 1-5 (vert), 1-10 (noir) et 6-10 (rouge).
Espe`ces Classes Pays
Europe FR ES GB DE IT PL
O3 1-5 970 201 191 33 202 54 47
NOx 1-2 354 68 115 - 97 9 -
NO2 1-2 500 55 123 11 132 16 5
SO2 1-2 342 31 101 7 101 17 7
PM10 1-5 824 168 151 47 259 - 28
Table 1.9 – Nombre de sites repre´sentatifs disponibles par pays (et sur l’Europe) et par
espe`ces. Les pays sont : la France (FR), l’Espagne (ES), l’Angleterre (GB), l’Allemagne
(DE), l’Italie (IT) et la Pologne (PL).
Processus physico-chimiques et mode´lisation nume´rique 57
a) O3 b) PM10
c) NO d) NO2
e) NOx f) SO2
Figure 1.20 – Cartes des sites repre´sentatifs mesurant l’O3 (a), les PM10 (b), le NO (c),
le NO2 (d), les NOx (e) et le SO2 (f ), se´lectionne´s pour notre e´tude.
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1.3.3.2 Conclusion et discussion du choix des outils statistiques
Dans la premie`re section, nous avons montre´ que de nombreux indicateurs sont com-
mune´ment utilise´s dans la litte´rature pour analyser les performances des mode`les de
qualite´ de l’air [US-EPA, 1991; 2007; Chang and Hanna, 2004; Boylan and Russell, 2006;
GEMS, 2007]. Dans notre e´tude, nous allons e´tudier le biais moyen (MB), le biais moyen
normalise´ (MBN), la corre´lation, le RMSE et le rapport σ pour les espe`ces d’inte´reˆt dans
l’e´tude de la qualite´ de l’air : NO2, NOx, SO2 et O3. De plus, le MFB et le MFE seront
utilise´s pour e´valuer les PM10 [Boylan and Russell, 2006]. Les scores statistiques obtenus
par les e´tudes d’inter-comparaison [Hass et al., 2003; van Loon et al., 2004; 2007] per-
mettront de situer notre mode`le au sein de cette gamme de valeurs. Nous avons en effet
se´lectionne´ des e´tudes pertinentes par rapport a` notre e´tude, qui ont e´te´ mene´es sur l’Eu-
rope, pour des pe´riodes d’un an et avec des mode`les ayant une re´solution horizontale
proche de notre mode`le. Dans le Tab.1.10 sont re´sume´s les scores statistiques qui seront
exploite´s, par polluants concerne´s et par parame`tres mesure´s (valeur horaire, maxima
journalier, moyenne journalie`re). De plus, les scores associe´s aux tables de contingence
permettent d’e´valuer la capacite´ du mode`le a` pre´dire des de´passements de seuils, ils sont
essentiels dans cette e´tude de qualite´ de l’air. Les comparaisons des cycles diurnes moyens,
des se´ries temporelles annuelles seront e´galement calcule´es a` partir des valeurs horaires, des
moyennes journalie`res (pour le NO2, le NO, le SO2 et l’O3) et des maxima journaliers de la
moyenne glissante sur 8h (Mx8h) pour l’O3. Le cycle diurne moyen repre´sente la moyenne
des concentrations, a` pas horaire (00-24h), sur tous les jours disponibles, alors que les
se´ries annuelles sont calcule´es, pour chaque mois, a` partir des moyennes journalie`res. Les
statistiques vont eˆtre calcule´s pour les saisons correspondent a` l’hiver (De´cembre, Jan-
vier, Fe´vrier et Mars) et l’e´te´ (Juin, Juillet, Aouˆt et Septembre) ainsi que pour les anne´es
comple`tes.
La validation du mode`le MOCAGE sera conduite par comparaison aux sites repre´sentatifs
d’AirBase. La classification objective propose´e par Joly and Peuch [2012] permet de min-
imiser les proble`mes de repre´sentativite´. En effet, les erreurs d’informations des me´tadonne´es,
pouvant fausser l’interpre´tation des scores statistiques, ont e´te´ e´carte´es. Cette classifica-
tion des sites est de plus spe´cifique a` chaque polluant ce qui ajoute de la robustesse a`
l’e´tude statistique.
L’e´tude de la qualite´ de l’air sera mene´e pour le climat pre´sent et les climats futurs a`
travers l’utilisation des indicateurs suivants : le SOMO35, l’AOT40 et les de´passements
de seuils re´glementaires (valeur horaire, maxima journalier). Suivre les impacts de l’ozone
sur la sante´ et la ve´ge´tation est essentiel afin de prendre les mesures et re´glementations
ne´cessaires pour re´duire les e´missions anthropiques.
Les diffe´rents choix e´tablis dans ce chapitre, concernant les outils statistiques, le re´seau
d’observations, permettent de nous diriger vers l’e´tude de la qualite´ de l’air du climat
pre´sent.
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Chapitre 2
De´veloppements spe´cifiques pour
cette e´tude
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Les de´veloppements qui ont abouti a` la version du mode`le utilise´e dans cette e´tude
sont de´crits dans ce chapitre. Une premie`re partie est consacre´e a` la prise en compte
des parame`tres me´te´orologiques pour les e´missions bioge´niques de COVs (e´missions dites
“dynamiques ”). La seconde partie consiste a` pre´senter le sche´ma du cycle du soufre qui
a e´te´ imple´mente´ dans MOCAGE.
2.1 Emissions bioge´niques dynamiques de COVs
Apre`s une succincte description des principaux compose´s organiques volatils, nous
de´taillons l’algorithme d’e´mission MEGAN (NCAR, USA). Puis, les e´missions bioge´niques
de COVs calcule´es a` l’aide de cet algorithme et a` partir des champs me´te´orologiques
conside´re´s dans ce travail, ont e´te´ confronte´es a` la litte´rature. Enfin, les concentrations
de COVs simule´es par MOCAGE ont e´te´ e´galement compare´es a` plusieurs e´tudes et aux
observations.
2.1.1 Introduction
Un Compose´ Organique Volatil (COV) est, par de´finition, une substance contenant
dans sa structure mole´culaire au moins un atome de carbone et dont la tension de
vapeur dans des conditions normales de pression et tempe´rature est suffisamment e´leve´e
pour qu’une partie du compose´ se trouve a` l’e´tat de vapeur [LeCloirec, 1998]. De nom-
breuses espe`ces sont re´pertorie´es entre les quatre familles de COVs : l’isopre`ne (C5H8),
les monoterpe`nes (C10H16), les COVs re´actifs (dont la dure´e de vie est infe´rieure a` 1
jour) qui regroupent les espe`ces tre`s re´actives telles que les sesquiterpe`nes (les alce`nes)
et d’autres compose´s oxyge´ne´s ; et les autres COVs ayant une dure´e de vie supe´rieure a`
1 jour, comme le me´thanol. Les monoterpe`nes sont une classe de terpe`nes, et regroupent
l’α-pine`ne, le β-pine`ne, le limone`ne, le 3-care´ne, le sabine`ne et le myrce´ne. L’α-pine´ne
et le β-pine`ne repre´sentent 70 % des terpe`nes e´mis par les foreˆts d’e´pices en Europe de
l’Ouest [Christensen et al., 2000].
Une distinction est faite entre le me´thane et les autres compose´s organiques volatils,
ce sont les Compose´s Organiques Volatils Non Me´thaniques (COVNM). Les e´missions de
COVNM et de me´thane sont principalement d’origine naturelle (ve´ge´tation, bacte´ries). Le
me´thane a une longue dure´e de vie (8-10 anne´es) et sa distribution dans l’atmosphe`re est
relativement homoge`ne. Les e´missions de me´thane sont principalement lie´es aux bacte´ries
[Guenther et al., 2006] ou au feuillage vivant [Keppler et al., 2006]. Ces caracte´ristiques
sont diffe´rentes de celles de l’isopre`ne : sa dure´e de vie est de l’ordre de la minute ou
de l’heure, sa distribution spatiale est tre`s he´te´roge´ne et peut varier de plusieurs ordres
de grandeur sur moins d’un kilome`tre. De plus, la ve´ge´tation e´met 90 % des e´missions
d’isopre`ne, et seul un tre`s faible pourcentage est lie´ aux bacte´ries. A l’e´chelle du globe, le
me´thane et l’isopre`ne repre´sentent chacun 1/3 des e´missions annuelles de COVs de sources
naturelles et anthropiques, le dernier tiers regroupe une centaine d’espe`ces [Guenther et al.,
2006]. Les sources naturelles e´mettent sept fois plus que les sources anthropiques a` l’e´chelle
du globe [Guenther et al., 1995]. Pourtant, selon Simpson et al. [1999], cette tendance est
diffe´rente sur l’Europe ou` les e´missions de COVs anthropiques (industrie manufacturie`re,
solvants) peuvent eˆtre plus e´leve´es que les sources bioge´niques a` l’e´chelle annuelle. Cette
situation varie d’un pays a` l’autre (en France, les COVs anthropiques sont deux fois plus
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e´leve´es que les COVs bioge´niques). En Europe, les foreˆts et autres types de ve´ge´tation
sont les principales sources de COVNM, les couverts forestiers, les cultures et les prairies
en e´mettent 11 TgC/an, 1.4 TgC/an et 1.2 TgC/an respectivement [Simpson et al., 1999].
Parmi les COVNM bioge´niques, l’isopre`ne et les monoterpe`nes sont les espe`ces les
plus abondamment e´mises, elles jouent un roˆle important dans la chimie atmosphe´rique
et notamment dans la production d’ozone troposphe´rique [Curci et al., 2009].
Les e´missions bioge´niques prises en compte dans MOCAGE e´taient auparavant fournies
par l’inventaire GEIA. Ces e´missions e´taient a` une re´solution de 1◦*1◦ et correspondaient
a` l’anne´e 1990 (moyennes mensuelles). Les e´missions de GEIA atteignaient un flux annuel
de 9,4 Tg d’isopre`ne sur l’Europe. Dans le cadre de ce travail, des e´missions bioge´niques
ont e´te´ calcule´es avec le mode`le MEGAN a` un pas de temps horaire. La me´thodologie et
une illustration des re´sultats obtenus sont pre´sente´es dans la suite.
2.1.2 Le mode`le MEGAN et les e´missions de COVs
Dans cette e´tude, les e´missions de COVNM bioge´niques ont e´te´ calcule´es en fonction
des parame`tres me´te´orologiques des diffe´rents forc¸ages utilise´s, avec le mode`le MEGAN
(Model of Emissions of Gases and Aerosols from Nature, Guenther et al. [2006], version
2.04). Ce mode`le quantifie les e´missions bioge´niques nettes d’isopre`ne et d’autres gaz
e´mises par la ve´ge´tation dans l’atmosphe`re. Outre les parame`tres me´te´orologiques, les
donne´es d’entre´e ne´cessaires a` MEGAN sont les parame`tres de´crivant la ve´ge´tation (les
densite´s foliaires, les facteurs d’e´missions, les types de plante).
2.1.2.1 Me´thodologie et algorithmes
• Les donne´es d’entre´e
Les types de plante (Plant Fonctionnal Type, PFT), les potentiels d’e´missions (Fig.2.1)
et les densite´s foliaires (Leaf Area Index, LAI, Fig.2.2) sont issus de la base de donne´es de
MEGAN (http ://acd.ucar.edu/∼guenther/MEGAN/MEGAN.htm). Ces donne´es, fournies
a` une re´solution de 150 sec de longitude*150 sec de latitude (5km*5km), ont e´te´ inter-
pole´es sur une grille compatible a` notre e´tude (32◦N-72◦N, 16◦W-35◦E) dont les mailles
sont de 0.2◦*0.2◦ sur le domaine Europe.
Le PFT repre´sente le type de plante (en pourcentage) recouvrant la grille. Dans
la parame´trisation utilise´e pour cette e´tude, les types de ve´ge´tation sont divise´s en 6
cate´gories : les arbres a` feuilles larges, les arbres a` aiguilles caduques, les arbres a` aigu-
illes persistantes, les buissons et arbustes, les pelouses et les cultures. Cette distribution
permet de quantifier au mieux les e´missions au sein d’une maille en prenant en compte a`
la fois le type de ve´ge´tation et la localisation ge´ographique.
Les potentiels d’e´missions (Fig.2.1) sont calcule´s pour chaque type de plante. Pour chaque
maille du domaine, le flux total d’un compose´ est la somme des e´missions de tous les
types de plante contenus au sein de la maille. Le potentiel d’e´missions varie d’une re´gion
a` l’autre et selon le type de plante. MEGAN tient compte de la variation re´gionale du
potentiel d’e´mission de chaque PFT. Les arbres a` feuilles larges et les buissons ont des
potentiels d’e´missions moyens les plus e´leve´s sur le globe, de 12,6 mg isopre`ne.m−2.h−1
et 10.7 mg isopre`ne.m−2.h−1 respectivement. Cependant, au sein d’un meˆme type de
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ve´ge´tation, ils varient fortement : de 0.1 a` 30 mg isopre`ne.m−2.h−1 pour la famille d’arbres
a` feuilles larges. Ainsi, selon Simpson et al. [1995], les potentiels d’e´missions de´rive´s de
la classification des foreˆts aux Etats-Unis peuvent eˆtre inapproprie´s pour les espe`ces en
Europe puisque des arbres de la meˆme cate´gorie peuvent eˆtre diffe´rents et vont donc
e´mettre diffe´remment entre les Etats-Unis et l’Europe. Pour notre e´tude sur l’Europe,
nous avons choisi d’utiliser les potentiels d’e´mission fournis par MEGAN.
La densite´ foliaire (LAI) est en m2*m−2. Le LAI moyen pour une zone ve´ge´tale est le
rapport entre le LAI moyen de la maille et la fraction de maille en ve´ge´tation (Fig.2.2).
Les donne´es me´te´orologiques (rayonnement solaire de surface (Watt/m2), tempe´rature
(K), Fig.2.3) sont fournies a` un pas de temps horaire par le mode`le ARPEGE (et ARPEGE-
Climat).
Figure 2.1 – Distribution ge´ographique des potentiels d’e´missions standards pour les
PFTs de MEGAN (de Guenther et al. [2006]).
• L’algorithme principal de MEGAN
Les algorithmes d’e´missions semi-empiriques e´tablis par Guenther et al. [2006] pren-
nent en compte diffe´rents parame`tres aussi bien me´te´orologiques (tempe´rature, rayon-
nement solaire, humidite´, vent) que biologiques et chimiques.
Le flux d’e´mission d’isopre`ne et des autres compose´s dans l’atmosphe`re (estime´ en μg
compose´.m−2.h−1) s’exprime par la relation suivante :
E = ε.γ.ρ
-ε est le facteur d’e´mission standard (μg.m−2.h−1) qui repre´sente l’e´mission d’une
espe`ce dans des conditions standards
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Figure 2.2 – LAI moyen des mois de Janvier (a` gauche) et de Juillet (a` droite).
Figure 2.3 – Tempe´rature (K) et rayonnement solaire (Watt/m2) issus d’ARPEGE pour
la journe´e du 7 Juillet 2006 (a` 15h).
Les conditions standards sont les suivantes : la densite´ foliaire (LAI) est e´gale a` 5 ;
l’e´volution du feuillage se fait selon 3 stades de maturite´ : 80 % muˆr, 10 % en e´volution et
10 % de vieux feuillage ; l’angle solaire est de 60 ; le flux de photons photosynthe´tiques
(PPFD) transmis en haut du couvert ve´ge´tal (soit le rapport entre le PPFD qui arrive en
haut du feuillage et le PPFD en haut de l’atmosphe`re) est e´gal a` 0.6 ; la tempe´rature de
l’air est de 303 K ; l’humidite´ est de 14 g.kg−1 ; le vent est de´fini a` 3 m.s−1 et l’humidite´
du sol est de 0.3 m3.m−3.
-γ est le potentiel d’e´missions (sans dimension) repre´sentant les changements d’e´missions
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dus aux effets de la tempe´rature, du LAI, de la radiation solaire, de l’aˆge de la ve´ge´tation
et de l’humidite´ du sol par rapport aux conditions standards
-ρ est un facteur repre´sentatif des pertes et productions au sein du feuillage (sans
dimension).
Le facteur γ repre´sente la capacite´ d‘e´mission par la ve´ge´tation, il va e´voluer en fonc-
tion de l’aˆge des ve´ge´taux, des parame`tres de tempe´rature et de rayonnement solaire,
mais e´galement de la densite´ foliaire. Les potentiels d’e´missions peuvent donc varier con-
side´rablement pour une meˆme espe`ce selon les zones ge´ographiques, l’aˆge et la pe´riode de
mesure.
Ce facteur s’exprime de cette fac¸on :
γ = γCE. γage. γSM
.γCE de´crit la variation due au LAI et aux parame`tres me´te´orologiques (tempe´rature,
vent, humidite´)
.γage repre´sente l’ajustement par rapport a` l’aˆge du couvert ve´ge´tal
.γSM est lie´ aux changements d’e´missions dus a` l’humidite´
La parame´trisation de MEGAN utilise´e dans cette e´tude est telle que :
γCE = γLAI . γP . γT
.γLAI , γP , γT se re´fe´rent aux variations associe´es au LAI, au PPFD rec¸u en haut du
couvert ve´ge´tal et a` la tempe´rature
Les variations des parame`tres γLAI , γP et γT ont e´te´ repre´sente´es en Fig.2.4. L’e´volution
de γP est lie´e a` l’angle solaire et au PPFD moyen journalier (PPFD24). Au dela` d’une cer-
taine valeur de PPDF transmis, γP se stabilise, tout comme l’augmentation des e´missions
d’isopre`ne. Ensuite, γT e´volue en re´ponse a` la tempe´rature auquel a e´te´ soumis le feuillage
pendant les dernie`res 24h. Ainsi, la quantite´ e´mise et la tempe´rature pour lesquelles le
maximum d’e´missions est atteint de´pendent de la tempe´rature des heures pre´ce´dentes. La
capacite´ d’e´missions γCE augmente line´airement avec le LAI jusqu’a` devenir constante
lorsque le LAI de´passe 5. La relation entre γCE et le LAI de´pend de l’angle solaire (a en
degre´s) mais aussi des caracte´ristiques du feuillage (pas repre´sente´ par le graphique).
L’aˆge des feuilles intervient dans la capacite´ a` e´mettre de l’isopre`ne. Juste apre`s le
bourgeonnement, l’e´mission d’isopre`ne sera faible, de plus des feuilles aˆge´es vont perdre
leurs capacite´s a` e´mettre [Guenther et al., 2006]. En se basant sur l’e´volution du LAI d’un
mois a` l’autre, un algorithme qui simule les e´missions d’isopre`ne selon l’aˆge des feuilles a
donc e´te´ de´veloppe´ [Guenther et al., 1999b].
Dans la parame´trisation de´crite ici, MEGAN simule la re´ponse des e´missions d’isopre`ne
a` la se´cheresse. Les e´missions d’isopre`ne sont indirectement influence´es par l’humidite´ du
sol qui joue sur la conductance stomatique ; la diminution de l’humidite´ du sol influe sur
la fermeture des stomates ce qui influence la tempe´rature de la feuille. Dans la version
utilise´e, le potentiel d’e´missions relatif a` l’humidite´ est fixe´ a` 1.
Une partie de la production a` l’inte´rieur du couvert ve´ge´tal est consomme´e (proces-
sus chimiques et biologiques) au niveau du sol et des surfaces ve´ge´tales, cette perte est
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Figure 2.4 – Evolution du γCE en re´ponse au γP (a), γT (b), et γLAI (c). De gauche a`
droite : a) e´volution du γP a` diffe´rents angles zonaux (a=45 ; a=70) en fonction du PPFD
transmis. b) e´volution du γT estime´e pour l’exposition des feuilles a` des tempe´ratures
moyennes de 280K et 297K pendant les derniers 24h. c) e´volution du facteur d’e´missions
γCE en re´ponse au LAI, pour des angles solaires a` 20 et 40 degre´s (PPFD transmis fixe´ a`
0.6 et γT fixe´ a` 0.5).
repre´sente´e par le parame`tre ρ. Le facteur ρ prend en compte ces pertes et transforma-
tions, comme l’oxydation de l’isopre`ne et la production du formalde´hyde. Des e´tudes ont
montre´ que 90 % de l’isopre`ne e´mis par les foreˆts tropicales et tempe´re´es s’e´chappent vers
l’atmosphe`re [Karl et al., 2004; Stroud et al., 2005]. Cette variation de perte et production
d’isopre`ne est fixe´e a` 0.96 dans cette parame´trisation.
Ainsi, l’e´quation finale concernant le flux d’e´missions est la suivante :
E= ε.γLAI .γP . γT . γage. γSM .ρ
2.1.2.2 Descriptions des re´sultats d’un cas d’e´tude
Les re´sultats obtenus avec cette parame´trisation vont eˆtre illustre´s pour l’anne´e 2006
(analyses ARPEGE) sur le domaine Europe (32◦N-72◦N, 16◦W-35◦E), dont la re´solution
horizontale est de 0.2◦ x 0.2◦ (20 x 20 km2 approximativement). Les e´missions calcule´es
avec MEGAN ont e´te´ re´parties en familles de COVs selon la spe´ciation du sche´ma chimique
RACM utilise´e dans MOCAGE. Ainsi, dans la suite de ce chapitre, on parlera d’e´missions
d’ISO (isopre`ne), de LIM (myrce`nes, limone`ne, ocime`ne) et d’API (α-pine`ne, β-pine`ne,
sabine`ne, care´ne).
• Variation annuelle des e´missions bioge´niques
Les e´missions annuelles d’isopre`ne obtenues pour ce domaine s’e´le`vent a` 4,9 Tg (*1012
g) soit 4,3 Tg C/an. Les profils annuels des e´missions d’isopre`ne sur l’Europe pre´sentent
une variation en forme de cloche (Fig.2.5). D’apre`s les re´sultats de MEGAN, ces e´missions
sont quasiment nulles en Janvier, Fe´vrier ; puis on note une forte augmentation des
e´missions d’isopre`ne de Mars a` Avril puis d’Avril a` Mai, qui s’explique notamment par
le bourgeonnement des feuilles. Durant les mois d’e´te´ (de Juin a` Aouˆt), l’intensite´ lu-
mineuse et les tempe´ratures estivales impliquent des e´missions importantes de COVs par
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la ve´ge´tation. De`s le mois de Septembre, la tombe´e des feuilles et la fin de la saison des
cultures agricoles re´duisent ces e´missions. Ainsi, les e´missions d’isopre`ne varient de 12.7
Gg en De´cembre a` 1590,9 Gg en Juillet. Sur cette e´tude, on observe qu’a` peu pre´s 95 %
des e´missions d’isopre`ne sont e´mises entre Avril et Septembre. A titre de comparaison, le
profil en forme de cloche des e´missions de l’inventaire GEIA est pre´sente´ en Fig.2.5(b) :
les e´missions sont pre`s de 2 fois plus e´leve´es que celles obtenues avec MEGANv2.04.
De la meˆme fac¸on, l’e´volution des e´missions de monoterpe`nes (API et LIM) est re-
porte´e en Fig.2.6. Les e´missions annuelles d’API et LIM s’e´le`vent a` 2,3 Tg/an et 1,2
Tg/an respectivement. En ce qui concerne les monoterpe`nes, on observe que l’e´volution
des e´missions est progressive de`s Janvier. Pour le mois de Janvier, les e´missions d’isopre`ne
s’e´le`vent a` 10.8 Gg et les e´missions de monoterpe`ne a` 60 Gg. On observe un minimum
des e´missions de monoterpe`ne en Fe´vrier (14.9 Gg de LIM et 30,6 Gg d’API) puis une
augmentation jusque Juillet (288.6 Gg de LIM et 495,8 Gg d’API) et une diminution a`
partir d’Aouˆt. Ainsi, 82 % des e´missions d’API et 84 % des e´missions de LIM sont e´mises
entre Avril et Septembre.
Figure 2.5 – Emissions mensuelles (kTonnes/mois) d’isopre`ne pour l’anne´e 2006 sur le
domaine d’e´tude (Europe), calcule´es avec MEGANv2.04 (a) et obtenues avec l’inventaire
GEIA (b).
• Distribution ge´ographique
Les distributions d’isopre`ne sur l’Europe sont pre´sente´es en Fig.2.7 pour les mois de
Janvier et Juillet 2006. Ces cartes comparent MEGANv2.04 (a) et l’inventaire GEIA (b).
Pour le mois de Janvier, les e´missions d’isopre`ne sur le Nord de l’Afrique et le Portugal sont
beaucoup plus importantes avec GEIA. Malgre´ une diffe´rence de re´solution et de quantite´s
e´mises, les principales zones e´mettrices sont communes aux deux inventaires. Durant le
mois de Juillet, les re´partitions ge´ographiques des e´missions sont e´galement similaires sur
l’Europe, mais des e´missions plus e´leve´es sont observe´es sur l’Afrique, l’Espagne et les
re´gions bordant la Me´diterrane´e avec GEIA.
Les diffe´rences d’e´missions d’isopre`ne entre Janvier et Juillet sont clairement visibles
sur l’ensemble du domaine Europe´en. Les e´missions les plus e´leve´es d’isopre`ne se situent
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Figure 2.6 – Emissions mensuelles (kTonnes/mois) des familles API (a` gauche) et LIM
(a` droite) pour l’anne´e 2006, calcule´es avec MEGAN sur le domaine d’e´tude (Europe).
au niveau de la pe´ninsule des Balkans, ainsi que sur les bords de la mer Me´diterrane´e,
ces e´missions sont associe´es a` la pre´sence d’arbres a` feuilles caduques, conside´re´s comme
une source significative d’isopre`ne. Une autre zone d’e´missions d’isopre`ne se trouve en
Bie´lorussie ou` la pre´sence de cultures et de foreˆts contribuent a` e´mettre une quantite´
non ne´gligeable d’isopre`ne. La foreˆt des Landes et celle du massif central, en France, sont
e´galement des sources tre`s visibles.
Les cartes annuelles obtenues avec MEGAN (Fig.2.8) confirment que l’isopre`ne est e´mis
en plus grande quantite´ que les monoterpe`nes. De plus, les distributions ge´ographiques
de ces espe`ces sont tre`s diffe´rentes puisqu’elles ne sont pas e´mises par les meˆmes types
de ve´ge´tation. Les e´missions de monoterpe`nes sont e´leve´es aux abords de la Me´diterrane´e
(Italie, Espagne) en raison de la pre´sence des foreˆts d’arbres a` feuilles persistantes (cheˆnes
verts). Des e´missions e´leve´es de monoterpe`nes sont observe´es dans les re´gions Scandinaves
et sont associe´es aux foreˆts bore´ales, domine´es par les arbres a` aiguilles (conife`res), des
sources importantes de monoterpe`nes.
2.1.2.3 Etude comparative des e´missions estime´es sur l’Europe
Les e´missions obtenues dans ce travail ont e´te´ compare´es a` d’autres e´tudes mene´es sur
l’Europe (Tab.2.9). Simpson et al. [1995] comparent deux me´thodes de calculs d’e´missions
a` partir de classifications diffe´rentes de la ve´ge´tation ainsi que des de´pendances diffe´rentes
a` la tempe´rature et au rayonnement solaire.
La premie`re me´thode prend en compte les facteurs d’e´missions des Etats Unis et d’Europe
base´s sur un inventaire de 1994, ainsi qu’une de´pendance a` la tempe´rature et du rayon-
nement solaire selon l’algorithme de´veloppe´ dans Guenther et al. [1993]. A l’inte´rieur
d’une meˆme cate´gorie de foreˆt, les arbres peuvent eˆtre tre`s diffe´rents, les e´missions vont
donc varier fortement d’un type d’arbre a` l’autre. Comme indique´ pre´ce´demment, ces
diffe´rences d’e´missions ne sont pas ne´gligeables entre les Etats-Unis et l’Europe. Ainsi,
Simpson et al. [1995] estiment qu’il est important d’inte´grer cet effet dans le calcul des
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a) Emissions calcule´es avec MEGAN
b) Emissions de l’inventaire GEIA
Figure 2.7 – Cartes d’e´missions d’isopre`ne (kg/km2) pour le mois de Janvier (a` gauche)
et Juillet (a` droite) 2006 avec MEGAN (a) et l’inventaire GEIA (b).
e´missions. Le couvert ve´ge´tal est divise´ selon 5 types de foreˆts (les cheˆnes, les arbres a`
feuilles larges, les e´pice´as de Sitka et autres e´pice´as, les conife`res) et les cultures agricoles.
Dans la deuxie`me me´thode, une prise en compte de´taille´e du feuillage selon 8 niveaux
est mise en place pour estimer la tempe´rature et le rayonnement solaire a` l’inte´rieur du
feuillage, en fonction de la tempe´rature ambiante, du soleil, de la vitesse du vent et de
l’humidite´ relative a` l’exte´rieur de la foreˆt. Cependant, dans cette e´tude, les valeurs de
vitesse du vent et d’humidite´ sont fixe´es, puisque ces parame`tres ont une influence sec-
ondaire compare´e a` la tempe´rature et au rayonnement. Les e´missions d’isopre`ne s’e´le`vent
a` 3966 kTonnes/an (me´thode 1) et a` 4756 kTonnes/an (me´thode 2) sur l’Europe entre
Avril et Septembre 1989. Ainsi, les deux approches (avec et sans algorithme de transfert
d’e´nergie) diffe´rent de 20 % en terme d’e´missions. Curci et al. [2009] rapportent l’e´tude
de l’impact de deux inventaires d’e´missions de COVs bioge´niques sur les concentrations
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Figure 2.8 – Carte des e´missions totales d’isopre`ne (kg/km2) (a` gauche) et de
monoterpe`nes (kg/km2) (a` droite) calcule´es avec MEGAN pour l’anne´e 2006.
d’O3 en Europe, entre 1997 et 2003 (d’Avril a` Septembre ) et sur un domaine qui s’e´tend
de 15◦W a` 35◦E et de 35◦N a` 70◦N. Dans un premier cas, les e´missions sont calcule´es
en online dans le mode`le CHIMERE comme cela est de´crit dans Derognat et al. [2003] a`
partir de la parame´trisation de Guenther et al. [1995] et des potentiels d’e´missions fournis
par Simpson et al. [1999]. Dans la deuxie`me approche, les e´missions sont calcule´es avec
le mode`le de Steinbrecher et al. [2009] (NatAir). La distribution du type de plantes est
faite au niveau re´gional et non national. La densite´ foliaire et les facteurs d’e´missions ont
e´te´ revus et la saisonnalite´ est prise en compte, de plus une mode´lisation au niveau du
feuillage ajuste la luminosite´ et la variation de la tempe´rature de la feuille a l’inte´rieur du
feuillage. Pour l’anne´e 2003, Steinbrecher et al. [2009] obtient des e´missions d’isopre`ne et
de terpe`ne qui s’e´le`vent a` 3.5 Tg et 6.0 Tg respectivement avec l’inventaire d’e´missions
NatAir. Ces e´missions sont de l’ordre de 6.7 Tg et 6 Tg respectivement lorsqu’elles sont
calcule´es selon Derognat et al. [2003]. Dans Poupkou et al. [2010] est de´crit un mode`le
(BEM) qui simule les e´missions de COVMNs bioge´niques avec des algorithmes et des con-
figurations diffe´rentes de celles de Guenther et al. [2006]. Les e´missions d’isopre`ne et de
monoterpe`ne obtenues s’e´le`vent a` 7.7 Tg et 5.2 Tg sur le domaine (15◦W a` 35◦E et 35◦N
a` 70◦). Ces re´sultats sont confronte´s a` ceux de Curci et al. [2009], mais e´galement a` ceux
de MEGANv2.04 pour les mois de Janvier et Juillet 2003. Pour le mois de Janvier, des
valeurs d’isopre`ne et de monoterpe`ne e´galent a` 6.9 Gg et 125.4 Gg respectivement sont
calcule´s selon la parame´trisation de Poupkou et al. [2010] alors qu’avec MEGANv2.04,
des valeurs de 10.0 Gg et 61.7 Gg. (Afrique du Nord exclu) sont estime´es. Sur un domaine
qui s’e´tend de 15◦W a` 28◦E et de 35◦N a` 58◦N , les e´missions totales d’isopre`ne pour le
mois de Juillet 2003 s’e´le`vent a` 1124 Gg selon Steinbrecher et al. [2009], a` 1228 Gg selon
Simpson et al. [1999], a` 1446 Gg selon MEGANv2.04 et a` 1356 Gg avec le mode`le BEM.
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2.1.3 Concentrations de COVs simule´es avec MOCAGE
Simulations Pe´riode Inventaires d’e´missions Forc¸ages me´te´orologiques
Sold 2006 GEMS Analyses ARPEGE
Emissions bioge´niques GEIA
S1a 2006 GEMS Analyses ARPEGE
Emissions bioge´niques MEGAN
Table 2.1 – Caracte´ristiques des simulations Sold et S1a mene´es sur le domaine Europe´en
(0.2◦ x 0.2◦).
Les e´missions bioge´niques calcule´es avec le mode`le MEGANv2.04 [Guenther et al.,
2006] pour l’anne´e 2006, ont e´te´ inte´gre´es dans MOCAGE. Dans la section pre´ce´dente,
nous avons indique´ que les e´missions annuelles totales d’isopre`ne calcule´es sur l’Europe
avec les algorithmes de MEGAN e´taient deux fois moins e´leve´es que celles fournies par l’in-
ventaire GEIA [Guenther et al., 1995]. Deux simulations ont e´te´ lance´es, sur le domaine
Europe, avec le mode`le MOCAGE, pour l’anne´e 2006 afin de comparer les concentra-
tions obtenues avec ces deux inventaires (Tab.2.1) : une simulation utilisant les e´missions
bioge´niques de GEIA (Sold), soit la repre´sentation existante avant le de´but de cette the`se ;
une seconde simulation (S1a) avec les e´missions bioge´niques de MEGANv2.04 calcule´es a`
pas horaire. Les concentrations d’isopre`ne de surface simule´es sur l’Europe et la France ont
e´te´ compare´es aux observations EMEP disponibles sur plusieurs sites de notre domaine,
ces concentrations ont e´galement e´te´ confronte´es a` la litte´rature.
2.1.3.1 Pre´sentation des re´sultats
• Evolutions annuelles et journalie`res des concentrations d’isopre`ne
La Fig.2.10 (a) repre´sente la variation moyenne des concentrations d’isopre`ne entre
Avril et Aouˆt sur les foreˆts (de cheˆnes) des Landes et du Tronc¸ais (en Allier). Avec ces
domaines, nous illustrons les diffe´rences d’isopre`ne entre Sold et S1a. Les concentrations
simule´es par Sold sont largement plus e´leve´es sur ces deux domaines et sur l’ensemble
des se´ries temporelles. En Juillet, les concentrations moyennes d’isopre`ne simule´es par
Sold et S1a atteignent 4.6 ppbv et 0.4 ppbv respectivement sur la foreˆt des Landes ; 2
ppbv et 0.7 ppbv sur la foreˆt des Tronc¸ais. Les cycles diurnes, trace´s a` pas horaire, sont
illustre´s en Fig.2.10 (b). De nouveau, l’intensite´ des pics journaliers se de´marque entre
les deux simulations. La variation diurne des concentrations d’isopre`ne est tre`s diffe´rente
entre les deux simulations. Dans GEIA, les e´missions d’isopre`ne n’e´voluent pas selon
l’heure de la journe´e, les meˆmes quantite´s sont e´mises a` chaque pas de temps. D’apre`s
la litte´rature [Curren et al., 1998; Starn et al., 1998; Reimann et al., 2000; Steinbacher
et al., 2005], le cycle d’isopre`ne est caracte´rise´ par une e´volution “bimodale ”due aux
processus photochimiques et dynamiques. Un premier pic est observe´ le matin (entre 7h
et 9h) car les concentrations d’isopre`ne augmentent avec les e´missions, puis la production
de OH et l’augmentation de la couche limite font diminuer l’isopre`ne au bout de 2 a` 3
h, en fin de matine´e. Le soir, un second pic est observe´, l’isopre`ne est encore e´mis par la
ve´ge´tation, de plus la diminution de OH et la diminution de la hauteur de couche limite
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font augmenter les niveaux d’isopre`ne. Au coucher du soleil, l’isopre`ne n’est plus e´mis,
et les concentrations d’isopre`ne baissent a` cause des re´actions chimiques entre NO3, O3
et OH. Les variations diurnes simule´es par S1a sont similaires a` celle de´crite dans ces
diffe´rents travaux : un pic d’isopre`ne est simule´ vers 8h alors que le second pic est moins
visible, puis les concentrations sont nulles durant la nuit.
Figure 2.10 – a) Variations des concentrations mensuelles moyennes d’isopre`ne pour la
simulation Sold et la simulation S1a sur les domaines des Landes et du Tronc¸ais. b) Cycles
diurnes moyens d’isopre`ne, pour la pe´riode JJA, sur ces deux domaines. Les concentrations
sont en ppbv.
• Cartes des concentrations de COVs en surface
Sur la Fig.2.11 sont repre´sente´es les concentrations moyennes (JJA 2006) d’isopre`ne
(ISO) et de monoterpe`nes (API), simule´es par Sold (a` gauche) et S1a (a` droite). L’utilisa-
tion des e´missions de MEGAN permet d’obtenir une re´solution plus fine que celle de GEIA,
ce qui permet de distinguer clairement les pics d’isopre`ne sur certaines re´gions. Des con-
centrations e´leve´es d’isopre`ne sont simule´es par S1a dans la re´gion Me´diterrane´enne (Sud
de la France, Espagne, Italie), ces niveaux sont cohe´rents avec les cartes des e´missions. Sold
simule des concentrations qui atteignent plus de 4-5 ppbv sur certaines re´gions (Espagne,
Italie) alors que les pics d’isopre`ne simule´s par S1a ne de´passent pas 2.5 ppbv. Comme
pour les cartes d’isopre`ne, les diffe´rences entre Sold et S1a sont tre`s marque´es pour les
concentrations de monoterpe`nes, notamment sur les pays Scandinaves. Ces re´sultats vont
maintenant eˆtre confronte´s a` la litte´rature et au re´seau d’observations EMEP.
2.1.3.2 Validation par comparaison aux observations et a` la litte´rature
La base de donne´es EMEP (European Monitoring and Evaluation Programme) four-
nit les concentrations moyennes mensuelles et annuelles d’isopre`ne et d’autres espe`ces
gazeuses sur un ensemble de stations du domaine Europe. Le Tab.2.2 re´pertorie les sta-
tions pour lesquelles des observations d’isopre`ne sont disponibles sur la pe´riode simule´e.
Les caracte´ristiques des stations (latitude, longitude, altitude) ont e´te´ e´tudie´es afin de
mettre en e´vidence les diffe´rences entre ces sites (zone ge´ographique).
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Figure 2.11 – Cartes des concentrations d’ISO (en haut) et d’API (en bas) simule´es avec
Sold (a` gauche) et S1a (a` droite) pour les mois d’e´te´ 2006 (JJA). Les concentrations sont
exprime´es en ppbv.
Pays Code Station Lon/Lat Altitude (m)
France FR08 Donon 7.1/ 48.5 775
Finlande FI09 Uto 21.3/59.7 7
Finlande FI96 Pallas 24.1/67.9 566
Allemagne DE03 Schauinsland 7.9/47.9 1205
Slovaquie SK06 Starina 22.3/49 345
Table 2.2 – Description des sites EMEP utilise´s (Pays, Code, longitude, latitude, alti-
tude).
La station DE03, situe´e dans la montagne de la Foreˆt Noire, est encercle´e par des
foreˆts (a` 40 %) et des prairies (a` 40 %). La station FI09 est situe´e dans une zone ou il y
a peu de ve´ge´tation, les concentrations observe´es atteignent des valeurs plus faibles (40
pptv) contrairement a` la station DE03 (500 pptv). La station “Pallas ”est situe´e dans la
re´gion sub-arctique, a` la limite nord de la foreˆt bore´ale. La ve´ge´tation y est rare et se
constitue principalement de mousse et de lichens. Cette station est ne´anmoins entoure´e
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d’une foreˆt de pin Ecossais et d’e´pice´a de Norve´ge [Hakola et al., 2006]. En France, la
station FR08 est situe´e dans une foreˆt de conife`res. Aucune indication particulie`re n’est
fournie pour la station SK06. Les comparaisons entre S1a, Sold et les observations ont
e´te´ zoome´es sur les mois d’Avril a` Aouˆt 2006 et repre´sente´es pour ces quelques stations
(Fig.2.12), repre´sente´es des Fig.2.13 a` 2.17. Pour commencer, les concentrations simule´es
par Sold sont largement surestime´es pour la plupart des stations. Les variations entre les
concentrations simule´es par S1a et les observations sont au contraire similaires. La station
FI09 est situe´e sur une ıˆle, au vu de la re´solution du mode`le (20 km*20 km), et comme
les e´missions sont tre`s localise´es, le mode`le a des difficulte´s a` repre´senter ces niveaux
d’isopre`ne, qui sont donc sous-estime´es par S1a. Par ailleurs, pour les stations situe´es a`
une altitude e´leve´e, la comparaison avec MOCAGE est difficile a` interpre´ter puisqu’on
extrait le dernier niveau de MOCAGE (40-120 m au dessus du sol). Pour la station DE03,
situe´e a` 1200 m, les concentrations simule´es par S1a sont supe´rieures aux observations,
cependant, les biais sont re´duits par rapport a` Sold. Enfin, aux stations SK06 et FI96,
les concentrations d’isopre`ne simule´es par S1a sont parfaitement conformes aux niveaux
observe´s.
Duane et al. [2002] ont e´tudie´ les e´missions d’isopre`ne et des autres COVNMs dans
la re´gion Nord de l’Italie (Insubri, entre la valle´e du Poˆ et les Alpes) durant l’anne´e
2000. Cette re´gion est connue pour sa ve´ge´tation d’arbres a` feuilles caduques, ce type de
ve´ge´tation e´met de grandes quantite´s d’isopre`ne [Lenz et al., 2001]. La variation moyenne
journalie`re (00h-24h) a e´te´ e´tudie´e sur cette re´gion entre les mois de Mars a` Octobre :
les concentrations maximales d’isopre`ne atteignent 3 a` 4 ppbv durant l’e´te´. Filella and
Pen˜uelas [2006] rapportent les mesures des concentrations de COVs d’une zone sub-
urbaine situe´e pre`s de Barcelone sur quatre pe´riodes de l’anne´e 2004. Les concentrations
d’isopre`ne s’e´le`vent de 0.1 a` 1.92 ppbv. Les comparaisons a` d’autres e´tudes indiquent
que ces niveaux d’isopre`ne sont plus e´leve´s que ceux des zones urbaines ([Borbon et al.,
2001], 2001, 2002, Nord de la France) et plus faibles que les valeurs mesure´es dans des
grandes villes (Porto Alegre, Santiago, Hong Kon). Les concentrations de monoterpe`nes
varient de 0.02 a` 0.34 ppbv, ces donne´es co¨ıncident avec celles de Warneke et al. [2004]
(Coˆte de la nouvelle Angleterre) et celles de Harrison et al. [2001]. Dans l’e´tude de Har-
rison et al. [2001] sont e´tudie´es les concentrations d’isopre`ne et de monoterpe`ne sur une
foreˆt de sapins en Gre`ce durant l’e´te´ 1997. Les maxima journaliers d’isopre`ne observe´s
atteignent 2 a` 5 ppbv. Dans Moschonas and Glavas [2000], l’e´tude des concentrations de
COVs mene´e sur une zone rurale de Gre`ce (Messorougion, site d’altitude) montre une
variation saisonnie`re de l’isopre`ne avec les concentrations les plus e´leve´es en e´te´. Des con-
centrations moyennes de 0,04 ppbv sur la pe´riode de mai 96 et mai 97, de 0,78 ppbv
en Juin et Septembre 1996 et de 0,04 ppbv en Octobre 1996 sont estime´es. Enfin, Bor-
bon et al. [2001] rapportent une e´tude de mesure des concentrations de COVs, mene´e
au dessus du centre ville de Lille de mai 1997 a` Avril 1999. Cette e´tude montre que les
concentrations d’isopre`ne en zone urbaine sont e´leve´es durant les mois d’e´te´ et e´galement
en hiver ; alors que les e´missions bioge´niques sont tre`s faibles durant l’hiver. Une source
anthropique d’isopre`ne serait a` l’origine de telles concentrations dans les zones urbaines :
le transport (gaz e´chappement).
Globalement, il apparaˆıt que l’utilisation des e´missions bioge´niques dynamiques, ame´liore
la repre´sentation des niveaux de COVs sur l’Europe. Les concentrations d’isopre`ne simule´es
par S1a se situent dans des gammes de valeurs de la litte´rature et sont en bon accord
global avec les observations.
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Figure 2.12 – Stations EMEP Figure 2.13 – Station FI09
Figure 2.14 – Station FR08 Figure 2.15 – Station FI96
Figure 2.16 – Station DE03 Figure 2.17 – Station SK06
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2.1.4 Description des e´missions bioge´niques prises en compte
dans ce travail
Les diffe´rentes e´tapes de validation de´crites pre´ce´demment nous ont conduit a` inte´grer
les e´missions bioge´niques dynamiques calcule´es avec MEGAN aux e´missions prises en
compte dans MOCAGE. Pour les besoins de cette the`se, deux jeux d’e´missions de COVs
dynamiques ont e´te´ calcule´s en cohe´rence avec les champs me´te´orologique (tempe´rature,
rayonnement solaire) issus des mode`les ARPEGE et ARPEGE-Climat. Dans les sections
suivantes sont pre´sente´es les quantite´s d’isopre`ne calcule´es pour la pe´riode 2003-2008 et
inte´gre´es dans chacun de ces inventaires.
• Emissions calcule´es avec les analyses ARPEGE 2003-2008
La Fig.2.18 repre´sente les quantite´s totales d’isopre`ne e´mises entre 2003 et 2008 sur
le domaine Europe a` partir des analyses ARPEGE (a` gauche). La forme en cloche des
e´missions est observe´e pour chacune de ces anne´es avec un pic des e´missions en e´te´. A
l’exception de 2003, les e´missions totales annuelles varient de 4.3 Tg a` 5.2 Tg. L’anne´e 2003
a e´te´ particulie`rement chaude, deux pe´riodes de canicule ont eu lieu en Juillet et Aouˆt.
Les quantite´s d’isopre`ne e´mises en Aouˆt 2003 s’e´le`vent a` plus de 1600 Gg et de´passent
largement les e´missions des autres anne´es a` la meˆme pe´riode. L’anne´e 2005 se de´marque
e´galement avec un pic d’e´missions en Aouˆt, cela illustre la variation interannuelle de
l’isopre`ne.
Figure 2.18 – Variations annuelles des e´missions mensuelles d’isopre`ne (kTonnes/mois)
des anne´es 2003 a` 2008 obtenues avec les forc¸ages analyse´s ARPEGE (a` gauche) et avec
ceux issus d’ARPEGE-Climat (a` droite).
• Emissions calcule´es avec les champs me´te´orologiques ARPEGE-Climat
Le second jeu d’e´missions, calcule´ a` partir des donne´es me´te´orologiques d’ARPEGE-
Climat est de´crit en Fig.2.18 (a` droite). Une variation des e´missions d’isopre`ne de plus
de 25 % est observe´e entre les e´missions annuelles minimales (A3, 4.2 Tg) et maximales
(A1, 5.3 Tg).
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Les e´missions annuelles totales sont le´ge`rement diffe´rentes de celles calcule´es avec ARPEGE.
Les forc¸ages ARPEGE-Climat (tempe´rature, rayonnement solaire) utilise´s pour le calcul
des e´missions bioge´niques sont repre´sentatifs d’une me´te´orologie de la pe´riode 2000-2010.
Les e´missions calcule´es par ARPEGE et ARPEGE-Climat ne sont donc pas compara-
bles anne´e par anne´e. Les variations interannuelles ne sont pas aussi marque´es ici. Ainsi,
les e´missions e´leve´es de 2003 ne peuvent pas eˆtre repre´sente´es par ARPEGE-Climat. En
moyennant sur les 5 anne´es (anne´e 2003 exclue), les e´missions obtenues sont similaires
(∼4.7 Tg pour ARPEGE contre ∼4.6 Tg pour ARPEGE-Climat), ce re´sultat est satis-
faisant pour la suite de l’e´tude.
Les cartes des e´missions totales d’isopre`ne calcule´es de Juin a` Aouˆt et moyenne´es sur
la pe´riode 2004-2008 illustrent une variation spatiale le´ge`rement diffe´rente des e´missions
entre les inventaires ARPEGE et ARPEGE-Climat (Fig.2.19). Ces diffe´rences seront plus
longuement expose´es dans la suite de ce travail.
Figure 2.19 – Comparaisons des e´missions totales d’isopre`ne (JJA), moyenne´es pour la
pe´riode 2004-2008 (kTonnes/an), calcule´es avec ARPEGE (a), ARPEGE-Climat (b), puis
les diffe´rences entre ARPEGE et ARPEGE-Climat (c).
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2.2 Introduction de la chimie du soufre
2.2.1 Description du sche´ma chimique du cycle du soufre
Dans l’ancien sche´ma chimique, une seule re´action en chimie gazeuse : OH + SO2  SULF
+ HO2 conduisait a` la formation de sulfates (sous forme de gaz). A partir de travaux
[Me´ne´goz, 2009], base´s sur des de´veloppements effectue´s dans le mode`le LMDZ [Pham
et al., 1995; Boucher et al., 2002], un sche´ma du cycle du soufre qui conduit a` la formation
des ae´rosols sulfate´s a e´te´ imple´mente´ a` MOCAGE. Des modifications ont e´te´ apporte´es
a` ces pre´ce´dents travaux, de manie`re a` inte´grer de nouvelles re´actions en phase gazeuse
(de´crites ci-dessous) au sche´ma chimique RACMOBUS, et une routine qui repre´sente la
chimie aqueuse du soufre. Les ae´rosols sulfate´s viennent ainsi comple´ter le sche´ma des
ae´rosols dans MOCAGE.
Ce sche´ma chimique du cycle du soufre (Fig.2.20) fait intervenir 6 espe`ces soufre´es : le
dioxyde de soufre (SO2), le sulfure de dime´thyle (DMS), le sulfure d’hydroge`ne (H2S),
l’acide me´thane sulfonique (MSA), l’oxysulfure de dime´thyle (DMSO) et les sulfates
(SO42−).
Figure 2.20 – Sche´ma chimique du soufre
Trois de ces espe`ces soufre´es, SO2, DMS et H2S sont e´mises directement dans l’atmo-
sphe`re, l’origine de ces e´missions e´tant a` la fois anthropiques et naturelles. SO2 est une
espe`ce a` courte dure´e de vie, ainsi c’est proche des zones industrielles (combustion de
fossiles) que les concentrations de SO2 sont les plus e´leve´es ; les feux de biomasse et les
e´ruptions volcaniques sont les sources naturelles de SO2. DMS est essentiellement d’origine
marine alors que H2S a des origines a` la fois anthropique et naturelle.
Une fois dans l’atmosphe`re, ces espe`ces re´duites (H2S, DMS, DMSO) sont oxyde´es
en SO2, puis en H2SO4, qui est fortement soluble et participe donc a` l’acidite´ de l’air et
des pre´cipitations. Plusieurs oxydants interviennent dans le cycle du soufre : le radical
hydroxyle (OH), l’hydrope´roxyle (HO2), le peroxyde d’hydroge`ne (H2O2) et les nitrates
(NO3).
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2.2.1.1 Re´actions en phase gazeuse
Parmi les huit re´actions chimiques, six se produisent en phase gazeuse. Les re´actions
et leurs constantes sont re´pertorie´es dans le tableau suivant (Tab.2.3).
Re´actions Vitesses et constantes de re´actions
DMS + OH → SO2 k(i,1)=9.6 10−12.exp(−234.0t(i) )
DMS + OH → 0.6*SO2 + 0.4*DMSO k(i,2)=3.04 10−12.exp(350.0t(i) )* (a∗hnm(i))(1+a∗hnm(i))
a = 1.15 10−31.exp(7460.0
t(i)
)
DMSO + OH → 0.6*SO2 + 0.4*MSA k(i,3) = 5.8 10−11
SO2 + OH → SO4 k(i,4) = a(1+a
b
)
.0.6
( 1
1+(log(a
b
))2
)
a = 3.0 10−31.((300.0
t(i)
)3.3).hnm(i)
b = 1.5 10−12
H2S + OH → SO2 k(i,5)= 6.0 10−12.exp(−75.0t(i) )
DMS + NO3 → SO2 + NO2 k(i,6) = 1.9 10−13.exp(-(−500.0t(i) ))
Table 2.3 – Description des re´actions en phase gazeuse et des constantes de vitesses
associe´es. Les constantes sont issues de Seinfeld and Pandis [1998] et JPL [2006].
2.2.1.2 Chimie en phase aqueuse
En phase aqueuse, les deux principaux me´canismes d’oxydation de SO2 ont lieu avec
O3(aq) et H2O2(aq). Une premie`re e´tape consiste a` calculer, a` partir de la loi de Henry,
la solubilite´ des espe`ces gazeuses SO2, O3 et H2O2 en phase aqueuse.
A(g) ←→ A(aq)
ou` A(g) repre´sente l’espe`ce en phase gazeuse et A(aq) l’espe`ce en phase aqueuse
La constante de Henry (ou constante d’e´quilibre) est de´finie comme :
KH =
[A]
PA
ou` [A] est la concentration de l’espe`ce A (mol.L−1) en phase aqueuse en e´quilibre avec
sa pression partielle (atm)
Les espe`ces, pour lesquelles le coefficient d’Henry varie entre 1000 et 10000 M.atm−1
(M=mol.L−1), sont conside´re´es comme mode´re´ment solubles, les espe`ces ayant un KH
plus e´leve´ sont conside´re´es comme tre`s solubles. L’O3 est une espe`ce moyennement soluble
[Seinfeld and Pandis, 1998]. Ainsi, a` 298K, sa constante de solubilite´ ZKH(O3) s’e´le`ve a`
82 De´veloppements spe´cifiques pour cette e´tude
1.13.10−2 M.atm−1 alors que H2O2 est un gaz tre`s soluble, sa constante de Henry s’e´le`ve
a` 7.45.104 M.atm−1 a` 298 K.
Les constantes de solubilite´ des espe`ces SO2, H2O2 et O3 sont les suivantes :
ZKH(H2O2) = 7.45 10
4 exp(7400( 1
T
- 1
298
))
ZKH(O3) = 1.13 10
−2 exp(2300( 1
T
- 1
298
))
ZKH(SO2) = 1.23 exp(2900(
1
T
- 1
298
))
La variation de la constante de solubilite´ de SO2 est plus complexe, puisqu’elle varie de
presque 7 ordres de grandeur lorsque le pH varie de 1 a` 8 (Fig.2.21,a). A 298K, la constante
de Henry seule, ZKH(SO2), est e´gale a` 1.23 M.atm
−1. Comme le montre la Fig.2.21 (a),
la constante de Henry effective qui de´pend donc des e´quilibres acide/base de SO2/HSO3
−
et HSO3
−/SO32− sera e´gale a` 16.4 M.atm−1 lorsque le pH est e´gal a` 3, a` 152 M.atm−1
pour pH=4 et a` 1524 M.atm−1 pour pH=5.
Figure 2.21 – a) Constante de Henry Effective du SO2 en fonction de l’e´volution du pH
(tempe´rature fixe´e a` 298 K et pression a` 1013 hPa). b) Fractions en phase aqueuse et
gazeuse de H2O2 en fonction de la quantite´ en eau liquide (tempe´rature fixe´e a` 298 K et
pression a` 1013 hPa).
Dans un deuxie`me temps, nous avons de´fini le facteur de distribution fa (sans dimen-
sion) de l’espe`ce A comme :
fa = [A]aq
[A]g
= wl. KH . RT
. wl est en volume d’eau par volume d’air (m3.m−3)
. KH est la constante de Henry (M.atm
−1)
. R est la constante des gaz parfaits (L.atm.K−1.mol−1)
. T est la tempe´rature (K)
La fraction de A en phase aqueuse est de´finie comme :
Xaq=
fa
1+fa
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alors que la fraction de l’espe`ce A en phase gazeuse est Xg=
1
1+fa
Une espe`ce pour laquelle le coefficient fa tend vers 0 est donc tre`s peu soluble. La fraction
de l’espe`ce qui passe en phase aqueuse va eˆtre tre`s de´pendante de la quantite´ en eau liquide
et e´galement de la constante de Henry. En effet, pour des espe`ces dont la constante de
Henry est infe´rieure a` 400 M.atm−1, moins de 1% de leur masse sera dissoute en phase
aqueuse [Seinfeld and Pandis, 1998], c’est le cas de l’O3. Cependant, pour les espe`ces dont
la constante de Henry exce`de 5000 M.atm−1, une fraction significative passera en phase
aqueuse (au moins 10%).
Afin d’illustrer l’effet de la quantite´ en eau liquide sur la chimie aqueuse, prenons l’exemple
du H2O2 (Fig.2.21, b). Nous avons fait varier la quantite´ en eau liquide afin de voir la
proportion de l’espe`ce qui passe en phase aqueuse (a` 298 K et a` la pression de 1013 hPa).
La fraction en phase aqueuse augmente lorsque L augmente. Lorsque L est e´gale a` 0.2
g.m−3, 30 % de H2O2 est dissout sous forme aqueuse.
En ce qui concerne la dissolution de SO2 en phase aqueuse :
SO2(g) ⇀↽ SO2.H2O(aq)
. SO2.H2O est la forme hydrate´e de SO2, dans la suite, SO2 dissout en phase aqueuse sera
note´ SO2.H2O(aq) (ou SO2(aq)) avec ZKH =
[SO2.H2O]
PSO2
Les concentrations de SO2(aq) et ses produits de dissociations (HSO3
− et SO32−) sont
calcule´s selon la loi de Henry.
Les e´quations de dissociation sont de´crites ci-dessous :
SO2(aq) ⇀↽ HSO3
−(aq) + H+(aq)
avec Ka1 = 1.3 10
−2.exp(1960( 1
T
- 1
T0
))
Le produit de dissociation de HSO3
− s’e´crit : [HSO3−]=
[SO2.H2O].Ka1
[H+]
HSO3
−(aq) ⇀↽ SO32−(aq) + H+(aq)
avec Ka2 = 6.6 10
−8.exp(1500( 1
T
- 1
T0
))
Le produit de dissociation de SO3
2− s’e´crit : [SO32−]=
[HSO−3 ].Ka2
[H+]
Ka1 et Ka2 sont les e´quilibres de dissociations et valent respectivement 1.3 10
−2 M et 6.6
10−8 M a` 298K [Seinfeld and Pandis, 1998].
A partir de la constante de solubilite´ de SO2 et des constantes de dissociation, il est
possible de calculer le facteur de distribution de SO2 pour aboutir aux concentrations (en
mol.l−1) de SO2, HSO3− et SO32− en phase aqueuse.
L’e´volution des concentrations de HSO3
− et SO32−, en fonction du pH et en e´quilibre
avec 1 ppbv de SO2, est de´crite en Fig.2.22 (a). La somme totale de soufre dissout a` l’e´tat
d’oxydation 4, de´finie par S(IV), est e´gale a` :
[S(IV)] = [SO2.H2O]+[HSO3
−]+[SO32−]
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Figure 2.22 – a) Concentrations des espe`ces de S(IV) en fonction du pH et pour
[SO2]aq=1.23 10
−9 mol.l−1 et a` 298 K. b) Fractions molaires des espe`ces S(IV)
Les fractions molaires de HSO3
−, SO32− et SO2H2O par rapport a` S(IV) varient en re´ponse
a` l’e´volution du pH (Fig.2.22, b). Ainsi, pour un pH infe´rieur a` 2, [SIV ]aq est principale-
ment sous forme de SO2H2O. Pour un pH e´gal a` 2, les fractions en HSO3
− et SO2H2O
sont presque similaires et valent 0.51 et 0.49 respectivement. Pour des valeurs de pH plus
e´leve´es, la fraction de HSO3
− augmente, ainsi pour un pH compris entre 3 et 6, tout est
quasiment sous forme de HSO3
−. Pour un pH e´gal a` 4, la fraction de HSO3− est e´gale a`
0.989, et les fractions de SO3
2− et SO2H2O sont nulles. Lorsque le pH est a` 7, les fractions
de SO3
2− et HSO3− sont e´gales a` 0.35 et 0.65 respectivement et une fraction quasi nulle de
SO2H2O. Ces fractions sont inde´pendantes de la concentration de SO2 en phase aqueuse.
L’effet de la ne´bulosite´ sur les concentrations de SO2 et SO4 est repre´sente´e en Fig.2.23.
A partir d’une concentration nulle de SO4 et des concentrations arbitraires des espe`ces
gazeuses SO2, H2O2 et O3, nous avons fait varier la ne´bulosite´ de 0 a` 1. Pour cela, le pH
est fixe´ a` 6, la tempe´rature a` 298 K, la pression a` 1013 hPa et la quantite´ en eau liquide
a` 0.4g.m−3. Lorsque la ne´bulosite´ est nulle, aucune modification des concentrations n’est
prise en compte : le SO2 n’est pas consomme´ et aucune mole´cule de SO4 n’a e´te´ forme´e.
En augmentant graduellement la ne´bulosite´ de 0.3 a` 0.7, on observe une diminution des
concentrations de SO2 en phase gazeuse et une augmentation de SO4.
Le pH des gouttes d’eau nuageuse est calcule´ selon l’e´quation d’e´lectroneutralite´ :
[H+]=2[SO4
2−]+2[SO32−]+[HSO3−]+[OH−]-[NH4+]
Le rapport
[NH+4 ]
[SO2−4 ]
dans l’eau du nuage de´fini si l’environnement est pollue´ ou non. Ainsi,
dans un environnement non pollue´, ce rapport vaut 1, il vaut 1.5 dans un milieu pollue´.
Lorsque les concentrations de sulfate dans l’eau de nuage de´passent 15.10−6 M [SO
2−
4 ]
M [air]
,
l’environnement est conside´re´ comme pollue´.
Dans les simulations, le pH a e´te´ fixe´ a` 5, qui est la valeur moyenne du pH de l’eau de
pluie. La re´solution horizontale du domaine Europe (0.2◦) n’est pas repre´sentative des
milieux tre`s pollue´s, ainsi les panaches de polluants des zones industrielles, dans lesquels
les valeurs de pH sont faibles (acidite´ e´leve´e) ne peuvent pas eˆtre repre´sente´s par le mode`le.
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Figure 2.23 – Evolution des concentrations gazeuses de SO2 et SO4 en fonction de la
ne´bulosite´
De plus, la chimie aqueuse est limite´e par la tempe´rature du nuage, elle est de´sactive´e
pour des tempe´ratures infe´rieures a` -20◦C.
La quantite´ totale de soufre dissout SIV de nombre d’oxydation 4 de´finie comme e´tant
e´gale a` SO2(aq)+ HSO3
− + SO32− est ensuite oxyde´e par H2O2(aq) et O3(aq) pour former
du sulfate (soufre de nombre d’oxydation VI).
Les re´actions d’oxydation par H2O2(aq) et O3(aq) sont de´crites ci-dessous.
a) Oxydation par H2O2(aq)
Re´action Vitesse et constante de re´action
S(IV) + H2O2 → sulfate d[S(IV )]dt =
(k1[H+][H2O2][HSO
−
3 ]
(1+K[H+])
k1= 7.5 107.exp(-4430( 1
T
- 1
298
))
b) Oxydation par O3(aq)
Re´action Vitesse et constantes de re´action
S(IV) + O3 → sulfate d[S(IV )]dt = k2[SO2.H2O]+k3[HSO−]+k4[SO32−])[O3]
k2=2.4 104
k3=3.7 105.exp(-5530( 1
T
- 1
298
))
k4=1.5 109.exp(-5280( 1
T
- 1
298
))
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2.2.2 Repre´sentation granulome´trique des ae´rosols sulfate´s
La distribution des ae´rosols dans MOCAGE est de´crite selon une approche sectionnelle,
qui consiste a` de´couper la plage de taille des particules en classes (ou bins) en fonction
de leurs diame`tres [Martet, 2008]. Ceci permet de choisir un nombre de classes qui est un
compromis entre une description pre´cise des processus physiques (ce qui pousse a` utiliser
un grand nombre de classes) tout en gardant un couˆt de calcul acceptable (ce qui pousse
a` re´duire ce nombre au maximum).
Pour les ae´rosols sulfate´s, les tailles minimales et maximales des particules ont e´te´
choisies en fonction des donne´es de la litte´rature (Fig.2.24, a) puis les bornes de chaque
classe ont e´te´ fixe´es. Ainsi, les sulfates ont e´te´ de´coupe´s en 6 classes (μm) : 0.01 a` 0.1 /0.1
a` 0.4 /0.4 a` 1 /1 a` 2.5 /2.5 a` 10 /10 a` 20 (Fig.2.24, b). Les coupures a` 2.5 μm et 10 μm
ont e´te´ choisies arbitrairement afin de permettre un calcul simple de la contribution des
sulfates aux PM10 et PM2.5.
Figure 2.24 – a) Distribution de la taille des ae´rosols sulfate´s et autres ae´rosols d’apre`s
Seinfeld and Pandis [1998]. b) Repre´sentation de la distribution de la taille des ae´rosols
sulfate´s, de´coupe´s en six classes (en μm).
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2.2.3 Comparaisons des simulations : apports du cycle du soufre
Simulations Pe´riode Soufre
S1a 2006 version gaz
S1b 2006 version de´veloppe´e ici
S1btest 2006 de´sactive´
Table 2.4 – Tableau re´capitulatif des simulations mene´es pour la pe´riode de Juin, Juillet
et Aouˆt 2006.
Les trois simulations, de´crites dans le Tab.2.4, ont e´te´ lance´es pour les mois de Juin,
Juillet et Aouˆt (JJA) 2006, avec un spin-up de un mois. Le sche´ma chimique du cycle
du soufre, de´crit pre´ce´demment, a e´te´ inte´gre´ au mode`le pour re´aliser la simulation S1b.
Alors que dans S1a, les sulfates e´taient pre´sents sous une forme simplifie´e et gazeuse,
l’introduction de la chimie du soufre conduit maintenant a` la formation des ae´rosols
sulfate´s.
La Fig.2.25 repre´sente les concentrations moyennes de SO2 et de sulfates, calcule´es pour
JJA 2006 (moyenne´es sur toutes les heures de la journe´e). Dans S1a, des sulfates ont e´te´
forme´s sur le sud du domaine, au dessus de la Me´diterrane´e (de´troit de Gibraltar), et sur
l’Espagne. En revanche, dans S1b, les concentrations les plus e´leve´es d’ae´rosols sulfate´s
sont simule´es sur le nord et l’ouest du domaine (Nord de l’Espagne), soit a` proximite´ des
sources de SO2. Sur la re´gion du Nord de l’Espagne, l’humidite´ relative est e´leve´e et les
pre´cipitations sont faibles (pas illustre´s ici), ces deux effets expliquent la formation de
sulfates dans S1b. L’oxydation du SO2 en phase aqueuse, conduit a` la destruction de l’O3
et du H2O2. Les comparaisons entre S1a et S1b montrent qu’il y a entre 40 et 50 % de
H2O2 en plus dans S1a. Lorsque la routine de la chimie en phase aqueuse est de´sactive´e
(cas de la simulation S1btest), les sulfates ne sont plus forme´s (concentrations proches de
0), les concentrations de SO2, d’O3 et de H2O2 (pas illustre´s ici) sont alors plus e´leve´es
dans S1btest que dans S1b.
Les concentrations de SO2 et d’ae´rosols sulfate´es simule´es par S1a, S1b et S1btest ont e´te´
compare´es a` quelques stations EMEP entre les mois de Juin a` Aouˆt 2006. Ces stations sont
de´crites ci-dessous (Tab.2.5). Concernant les ae´rosols sulfate´s (Fig.2.26, a), on remarque
que les concentrations simule´es par S1btest sont tre`s largement infe´rieures aux observations,
ce qui est cohe´rent puisque l’oxydation du SO2 en phase aqueuse a e´te´ de´sactive´e. Les
niveaux de sulfates simule´s par S1a sont e´galement sous-estime´s par rapport aux donne´es
EMEP. Les comparaisons entre S1b et les observations illustrent des niveaux tre`s proches
de sulfates sur la plupart des stations.
Les concentrations de SO2 (Fig.2.26, b) simule´es par S1btest sont surestime´es par rapport
aux observations des stations DE09, NO01 et SK06 car le SO2 n’a pas e´te´ de´truit pour
former des sulfates. En revanche, les concentrations simule´es par S1b sont conformes aux
niveaux observe´s.
Le sche´ma du cycle du soufre, qui est maintenant inte´gre´ a` MOCAGE, permet de simuler
des quantite´s raisonnables d’ae´rosols sulfate´s sur l’Europe. Dans la suite, nous pourrons
e´valuer leurs contributions aux PM10.
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Figure 2.25 – En haut : concentrations moyennes de SO2 simule´es par S1a (a), S1b (b)
et S1btest (c), pour la pe´riode JJA 2006. En bas : concentrations moyennes d’ae´rosols
sulfate´s simule´es par S1a (a), S1b (b) et S1btest (c). Unite´s en μg.m
−3
Pays Code Station Lon/Lat Altitude (m)
Allemagne DE09 Storebaelt 12.7/54.4 250
France FR13 Peyrusse Vieille 0.1/43.3 200
Norve´ge NO01 Birkenes 8.3/58.3 190
Slovaquie SK06 Starina 22.3/49 345
Table 2.5 – Description des sites EMEP utilise´s (Pays, Code, longitude, latitude, alti-
tude).
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Figure 2.26 – Comparaisons des concentrations moyennes d’ae´rosols sulfate´s (a) et de
SO2 (b) simule´es par S1a (bleu), S1b (noir) et S1btest (vert), et observe´es (rouge) aux
stations EMEP : DE09, FR13, NO01 et SK06 (de haut en bas) Unite´s en μg[S].m−3.
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Chapitre 3
Etude de la qualite´ de l’air dans le
climat actuel
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3.1 Introduction
Dans les e´tudes “climatiques”, la mode´lisation de la qualite´ de l’air est possible graˆce
aux mode`les de chimie transport couple´s a` des mode`les climatiques globaux ou re´gionaux
qui fournissent les forc¸ages me´te´orologiques des pe´riodes futures. La dernie`re partie de
ce travail va consister a` e´tudier l’e´volution de la qualite´ de l’air en Europe a` partir de
simulations des sce´narios des climats futurs. Le mode`le MOCAGE sera ainsi force´ par
les champs me´te´orologiques issus du mode`le de climat (ARPEGE-Climat). En amont de
cette e´tude, il est essentiel d’e´valuer, si, pour le climat pre´sent, les simulations de qualite´
de l’air re´alise´es avec des forc¸ages d’un mode`le de climat sont re´alistes en comparaison
d’une simulation de re´fe´rence force´e par des analyses.
Ce chapitre de´crit une e´tude de la qualite´ de l’air du climat actuel, a` haute re´solution
(0.2◦) sur le domaine Europe (32◦N-72◦N, 16◦W-35◦E), mene´e par mode´lisation nume´rique
avec le CTM MOCAGE. Trois simulations pluri-annuelles (6 ans) force´es soit par une
me´te´orologie analyse´e (les analyses) soit par un mode`le de climat ont e´te´ mene´es (Tab.3.1).
Ces simulations diffe`rent par les parame`tres me´te´orologiques et les processus d’e´changes en
surface (vitesses de de´poˆts, e´missions bioge´niques, e´missions de sels marins et de poussie`res
de´sertiques). ANALY est conside´re´e comme la simulation de re´fe´rence. Comme le de´crit
le tableau Tab.3.1, les e´missions bioge´niques, les e´missions de poussie`res de´sertiques et de
sels marins de´pendent des conditions me´te´orologiques telles que la tempe´rature, la vitesse
du vent et par conse´quent elles varient entre ANALY et CLIM ; c’est e´galement le cas des
vitesses de de´poˆt. En revanche, l’inventaire d’e´missions GEMS/TNO utilise´ sur l’Europe
est commun a` ces deux simulations et repre´sentatif de l’anne´e 2003. Nous avons choisi de
garder des e´missions constantes pour toute la pe´riode simule´e afin d’eˆtre cohe´rent avec la
repre´sentativite´ de la simulation climatique. Cependant, ce choix a e´galement contraint
la dure´e des simulations (6 ans, 2003-2008), qui peut paraˆıtre courte pour aborder l’e´tude
du climat. Or, utiliser le meˆme inventaire pour des simulations plus longues ne serait plus
cohe´rent avec l’e´volution re´elle des e´missions sur la dernie`re de´cennie.
Nous voulons tout d’abord e´valuer dans quelle mesure le mode`le, dans sa configuration
habituelle (force´ par des analyses), est capable de repre´senter les e´pisodes de pollution du
climat actuel, par comparaison aux sites repre´sentatifs d’AirBase. Pour cela, nous allons
utilise´ les outils et indicateurs statistiques de´finis dans le chapitre 1. En se basant sur les
e´tudes qui ont valide´e la repre´sentativite´ des champs me´te´orologiques d’ARPEGE-Climat
pour le climat actuel [De´que´, 2010], les comparaisons entre une simulation force´e par des
analyses et une simulation force´e par un mode`le de climat vont permettre de montrer com-
ment e´voluent les indicateurs statistiques lorsque des forc¸ages diffe´rents sont utilise´s. Les
analyses repre´sentent la variabilite´ jour a` jour des e´ve´nements me´te´orologiques. L’objectif
de ce chapitre est d’e´valuer si un syste`me mode´lisant la qualite´ de l’air, peut repre´senter de
manie`re re´aliste la qualite´ de l’air du climat pre´sent avec des forc¸ages issus de mode`les cli-
matiques. Nous pourrons alors discuter de la confiance a` accorder aux donne´es de qualite´
de l’air lorsque le mode`le est couple´ a` un mode`le de climat. Cette e´tape est essentielle,
puisque les indicateurs pertinents illustre´s dans cette e´tude, seront utilise´s pour interpre´ter
l’e´volution de la qualite´ de l’air dans les climats futurs.
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Nous nous attacherons a` re´pondre aux proble´matiques suivantes :
• Dans quelle mesure le mode`le MOCAGE est-il capable de repre´senter la pollution
photochimique sur l’Europe avec des forc¸ages analyse´s ?
• Quels sont les effets de l’utilisation d’un forc¸age climatique pour l’e´tude de la qualite´
de l’air dans le climat pre´sent ?
•Quels indicateurs de qualite´ de l’air pourront eˆtre utilise´s dans l’e´tude des simulations
futures ?
Afin de re´pondre a` ces proble´matiques, ce chapitre a e´te´ divise´ en trois parties. Dans
une premie`re partie, les compe´tences du CTM MOCAGE, force´ par des analyses, ont
e´te´ e´value´es par comparaison aux observations des sites repre´sentatifs d’AirBase. Cette
simulation de re´fe´rence a e´te´ mene´e des anne´es 2003 a` 2008. L’anne´e 2003, qui a e´te´ tre`s
atypique de par les canicules en juillet et aouˆt a fait l’objet d’une e´tude inde´pendante.
De plus, les indicateurs de qualite´ de l’air tels que les cartes de de´passements de seuil,
les index AOT40 et SOMO35 ont e´te´ e´tudie´s pour chaque anne´e simule´e. Cette partie a
permis de conclure quant a` la capacite´ du mode`le (force´ par des analyses) a` repre´senter
les e´pisodes de pollution photochimique sur l’Europe pour le climat actuel.
Les comparaisons entre les simulations ANALY, INT et CLIM, dont les caracte´ristiques
sont de´crites dans le Tab.3.1 ont pour objectif de mettre en e´vidence les effets des change-
ments de parame`tres me´te´orologiques (ANALY .vs. INT) et des processus de surface (INT
.vs. CLIM) sur les distributions horizontales et verticales des polluants dans l’atmosphe`re.
Les champs me´te´orologiques ARPEGE et ARPEGE-Climat diffe`rent par leurs re´solutions
horizontales. Aussi, les e´changes de surface (e´missions qui de´pendent des champs me´te´o,
les de´poˆts en surface) ont e´te´ calcule´s avec des conditions me´te´orologiques diffe´rentes, soit
a` partir des analyses soit a` partir du mode`le de climat. Finalement, comparer ANALY
et CLIM permet d’illustrer la part des diffe´rences a` attribuer aux forc¸ages 3D et aux
e´missions pour chaque polluant e´tudie´.
Dans la troisie`me partie, les comparaisons des performances des scores statistiques
d’ANALY et CLIM, par rapport aux donne´es AirBase, illustrent comment les indicateurs
statistiques e´voluent lorsque des forc¸ages diffe´rents sont utilise´s. Ce travail apporte un
fondement sur les limites d’interpre´tation des donne´es de qualite´ de l’air force´es par des
sorties de mode`le climatique et de´termine si les re´sultats sont satisfaisants et pertinents
lorsqu’ils sont compare´s a` la simulation de re´fe´rence. Les conclusions amene´es pour le
climat pre´sent sont essentielles puisqu’elles vont mettre en e´vidence les indicateurs assez
fiables pour interpre´ter les simulations des sce´narios futurs.
Ce chapitre s’appuie sur l’article Lacressonnie`re et al. [2012], publie´ dans la revue
Geoscientific Model Development
G. Lacressonnie`re, V.-H. Peuch, J. Arteta, B. Josse, M. Joly, V. Mare´cal, D. Saint Martin,
M. De´que´, L. Watson : How realistic are air quality hindcasts driven by forcings from
climate model simulations ?
Cet article ne pre´sente pas l’inte´gralite´ des parties de´veloppe´es dans ce chapitre, mais plus
particulie`rement les sections 3.3 et 3.4.
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3.2 Evaluation des performances du mode`le MOCAGE
pour le climat actuel
Dans cette section, les performances du mode`le MOCAGE, force´ par des analyses
(ANALY), sont e´value´es pour la pe´riode pluri-annuelle de 2003 a` 2008, par comparaison
aux donne´es des sites repre´sentatifs d’AirBase. Une e´tude de la variabilite´ interannuelle de
l’O3, des NOx, du SO2, des ae´rosols sulfate´s et des PM10 ainsi que l’analyse de la distri-
bution spatiale des scores statistiques ont e´te´ aborde´es. L’anne´e 2003, qui fut particulie`re
pour le climat pre´sent, a par ailleurs fait l’objet d’une e´tude inde´pendante, destine´e a`
de´cider de sa prise en compte e´ventuelle dans les calculs statistiques pour le climat actuel.
Une discussion de´taille´e des re´sultats statistiques, par polluant et par pays, comple`te
cette section. Les re´sultats obtenus par MOCAGE ont e´te´ confronte´s a` d’autres mode`les
ayant mene´s des e´tudes de qualite´ de l’air sur l’Europe. Ces diffe´rentes e´tapes vont per-
mettre de de´finir dans quelle mesure MOCAGE est capable de repre´senter la pollution
photochimique sur l’Europe, dans la configuration de re´fe´rence, reposant sur les analyses
me´te´orologiques ARPEGE.
3.2.1 Me´thode d’e´valuation du mode`le
Les performances de MOCAGE sont e´tudie´es par comparaison entre la simulation
ANALY (2003-2008) et la base de donne´es AirBase. Les sites repre´sentatifs, utilise´s pour
cette e´tude, ont e´te´ de´finis pre´ce´demment pour chaque polluant (cf Chap.1). Les statis-
tiques sont calcule´s pour les valeurs horaires et les moyennes journalie`res de NOx, de SO2
et des PM10. Pour l’O3, la moyenne journalie`re, le maximum journalier (sur 24h) et le
maximum de la moyenne glissante sur 8h (Mx8h) ont e´te´ e´value´s puisqu’ils repre´sentent
des indicateurs pertinents pour l’e´tude de ce polluant. Les saisons conside´re´es sont l’e´te´
(Juin, Juillet, Aouˆt et Septembre) et l’hiver (De´cembre, Janvier, Fe´vrier et Mars) ainsi
que les anne´es entie`res.
Dans notre e´tude, la performance de MOCAGE est e´tudie´e a` travers divers outils
statistiques pre´sente´s au Chap.1 (section 1.3) : le biais moyen (μg.m−3), le biais relatif
(%), la corre´lation, l’erreur quadratique moyenne (μg.m−3) et la de´viation standard. Les
moyennes journalie`res (calcule´es sur 24h) observe´es et simule´es sont calcule´es en chaque
site repre´sentatif du domaine et nous gardons la moyenne de l’ensemble de ces valeurs.
Ce meˆme principe est applique´ pour les maxima journaliers et le Mx8h. Les cycles di-
urnes sont trace´s a` pas horaire et les se´ries temporelles sont moyenne´es mensuellement.
A partir de la`, les se´ries temporelles annuelles et les cycles diurnes peuvent eˆtre calcule´s
par zones d’inte´reˆts (Europe, France, etc) et moyenne´s sur la pe´riode de la simulation.
Sur quelques graphiques, les premier et dernier quartiles sont repre´sente´s afin d’illustrer
la variabilite´ interstations sur certains domaines. Afin d’estimer la capacite´ du mode`le a`
simuler correctement la pollution atmosphe´rique sur l’Europe, nous allons e´tudier trois
points en de´tails : l’e´tat moyen photochimique a` l’e´chelle de la saison sur la pe´riode de la
simulation ; les variabilite´s interannuelles et spatiales simule´es par le mode`le ; la capacite´
a` pre´voir les anomalies en terme d’e´pisodes de pollution photochimiques (a` l’O3 par ex-
emple durant l’e´te´). Les cartes des scores statistiques et autres indicateurs seront parfois
illustre´es pour l’anne´e 2007, ce choix est base´ sur le fait que cette anne´e e´tait moyenne en
terme de scores statistiques.
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3.2.2 Variabilite´ interannuelle des polluants
La variabilite´ interannuelle a e´te´ e´tudie´e a` travers les se´ries temporelles des moyennes
mensuelles simule´es (noir) et observe´es (rouge), moyenne´es sur toutes les stations du
domaine Europe, pour la pe´riode de 2003 a` 2008 (Fig.3.1). L’e´volution saisonnie`re des
concentrations d’O3 est bien repre´sente´e par le mode`le, aucune tendance particulie`re n’est
observe´e. En e´te´, la production photochimique d’O3 est plus intense et les concentrations
d’ozone sont plus e´leve´es. Cependant, les concentrations d’O3 des e´te´s 2003 et 2006 sont
sous-estime´es par le mode`le : les concentrations observe´es atteignent des valeurs moyennes
de 80 μg.m−3 pour l’e´te´ 2003. Le mode`le simule des pics de concentrations d’O3 a` la fin
des hivers 2003 et 2004, une accumulation d’O3 dans le mode`le pourrait expliquer cette
surestimation. Concernant les NOx (NO+NO2), la variation interannuelle et l’amplitude
des concentrations sont correctement repre´sente´es par le mode`le, bien que cette ampli-
tude soit syste´matiquement sous-estime´e. Durant l’hiver, la pollution par les polluants
primaires pre´dominent sur la production photochimique, les niveaux de NOx atteignent
ainsi 25 a` 30 μg.m−3. En revanche, pendant l’e´te´, le NOx est de´truit au profit de la pro-
duction d’ozone. Un biais positif est observe´ sur la se´rie temporelle de SO2, alors que les
variations saisonnie`res sont largement surestime´es par le mode`le. Si aucune tendance n’est
observe´e sur la se´rie simule´e, une diminution de pre`s de 50 % des concentrations observe´es
de SO2 est mesure´e entre 2003 et 2006. Cette re´duction est le fruit des re´glementations
qui ont vise´ a` diminuer les e´missions des espe`ces primaires. Or, les e´missions utilise´es dans
notre e´tude sont constantes et repre´sentent l’anne´e 2003. Ne´anmoins, les erreurs dues aux
e´missions n’expliquent qu’en partie ce biais entre le mode`le et les observations. Les proces-
sus dynamiques qui ont lieu dans la couche limite (transport) ou les re´actions chimiques
peuvent expliquer de telles diffe´rences. Si le proble`me n’e´tait lie´ qu’a` la couche limite et
aux e´missions de surface, des diffe´rences similaires seraient observe´es pour l’e´volution des
NOx, ce qui n’est pas le cas. Les processus chimiques (chimie aqueuse et gazeuse) sont
donc probablement une des causes de ce biais. Le mode`le ne peut repre´senter l’amplitude
des e´pisodes de pollution aux PM10 : la repre´sentation est incomple`te puisque nous ne
conside´rons pas les ae´rosols secondaires et les nitrates d’ammonium. Les concentrations
sont sous-estime´es sur l’ensemble de la pe´riode et notamment en e´te´. Or, durant l’e´te´,
les processus photochimiques favorisent la formation de ces ae´rosols secondaires, ce qui
explique en partie le biais obtenu. Cependant, les niveaux hivernaux de PM10 sont plutoˆt
dans la gamme des valeurs observe´es.
3.2.2.1 L’anne´e 2003 : une anne´e atypique pour le climat pre´sent ?
Cette section pre´sente le cas particulier de l’anne´e 2003 qui a e´te´ exceptionnelle d’un
point de vue me´te´orologique (canicules en juillet et aouˆt). Cette anne´e peut elle eˆtre
garde´e dans notre e´tude statistique (limite´e en termes de nombre d’anne´es) ?
En Europe, l’e´te´ 2003 a e´te´ tre`s chaud, en particulier sur l’Europe centrale et de
l’Ouest [WHO, 2004]. L’Agence Environnementale Europe´enne a rapporte´ de longs et
intenses phe´nome`nes de pollution a` l’ozone, notamment durant la premie`re quinzaine
d’aouˆt. Les tempe´ratures exceptionnellement e´leve´es (40 ◦C) et un phe´nome`ne de stag-
nation des masses d’air a` proximite´ des sources d’e´missions ont cause´ de se´ve`res e´pisodes
photochimiques [Vautard et al., 2005]. Les re´gions ou` les tempe´ratures ont e´te´ e´leve´es, ont
e´te´ les plus concerne´es par ces pics de pollution. En moyenne sur la pe´riode de juin a` aouˆt
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a) Ozone b) NOx
c) SO2 d) PM10
Figure 3.1 – Se´ries temporelles simule´es (noir) et observe´es (rouge), des concentrations
moyennes mensuelles (en μg.m−3) d’O3 (a), de NOx (b), de SO2 (c) et de PM10 (d). Ces
se´ries sont moyenne´es sur l’ensemble des stations repre´sentatives du domaine Europe et
concernent la pe´riode du 1er janvier 2003 au 31 de´cembre 2008.
2003, le maximum journalier de la moyenne glissante sur 8h a atteint 87 μg.m−3 [Fiala
et al., 2003]. En plus de ces e´pisodes de pollutions photochimiques, le sud de l’Europe
a e´te´ touche´ par de fortes concentrations au monoxyde de carbone et aux ae´rosols de
carbone suies, e´mises par les feux de foreˆts dans la Pe´ninsule Ibe´rique et le transport de
poussie`re du Sahara [Tressol et al., 2006; Lyamani et al., 2006]. Cette de´gradation de la
qualite´ de l’air a conduit a` une augmentation de la mortalite´ dans les pays europe´ens ;
avec de nombreux de´ce`s pre´mature´s, comme en France ou` 15000 de´ce`s dus a` la canicule
ont e´te´ rapporte´s [He´mon and Jougla, 2003].
Les concentrations moyennes d’O3 simule´es par MOCAGE sont repre´sente´es en Fig.3.2
(a) pour le mois d’aouˆt 2003. Les valeurs moyennes d’O3 avoisinent 120 μg.m
−3 sur les
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re´gions de l’Europe centrale et de la Me´diterrane´e. Les concentrations d’O3 observe´es
aux stations repre´sentatives de France atteignent 92.7 μg.m−3 en moyenne pour le mois
d’aouˆt. La distribution spatiale des niveaux d’O3 co¨ıncide avec celle des tempe´ratures
de surface (Fig.3.2, b) : elles exce`dent 35 a` 40 ◦C dans les re´gions Me´diterrane´ennes.
Les concentrations d’isopre`ne (Fig.3.2, c) atteignent 3 ppbv sur le Nord de l’Italie et la
pe´ninsule des Balkans. Les e´missions d’isopre`ne calcule´es avec MEGAN sur le domaine
Europe s’e´le`vent a` 5.3 Tg en 2003 (cf. Chap.1). Les e´missions bioge´niques d’isopre`ne
(Fig.3.2, d) sont fortement controˆle´es par le rayonnement solaire et les tempe´ratures de
surface [Guenther et al., 2006]. Ainsi, la distribution spatiale des e´missions d’isopre`ne et
les concentrations e´leve´es sont cohe´rentes avec les tempe´ratures qui ont e´te´ atteintes en
2003.
En 2003, le nombre de jours de de´passement du seuil de 120 μg.m−3 pour le Mx8h
d’ozone a atteint des valeurs supe´rieures aux objectifs de sante´ publique de l’UE [Euro-
pean Commission, 2002], d’apre`s les observations AirBase (Fig.3.3). Sur l’Europe centrale
(Allemagne, Pologne), le Sud de la France et l’Espagne, ce seuil a e´te´ de´passe´ plus de
50 jours. Les re´gions les plus expose´es a` ces de´passements sont celles ou` les tempe´ratures
ont e´te´ les plus e´leve´es. La comparaison avec la pe´riode 2004-2008 montre clairement que
les seuils limites d’ozone ont e´te´ largement de´passe´s durant l’e´te´ 2003. Dans le sud de
la France, le seuil de 120 μg.m−3 a e´te´ de´passe´ au dela` de 50 jours en moyenne sur la
pe´riode 2004-2008, la canicule de 2006 a probablement contribue´ a` cet effet. De la meˆme
fac¸on, les niveaux de SOMO35 obtenus durant l’e´te´ 2003 (calcule´s entre le 1er juin et
le 30 septembre) ont atteint des niveaux tre`s e´leve´s (Fig.3.4), au dela` de 4000 μg.m−3.j.
Les valeurs les plus e´leve´es se situent e´galement sur l’Europe centrale. Cependant, au
niveau des hautes latitudes, l’exposition est significativement plus basse et atteint des
valeurs en dessous de 2000 μg.m−3.j. Sur la pe´riode de 2004-2008, les niveaux moyens de
SOMO35 sont beaucoup plus faibles, notamment sur l’Europe centrale. Cependant, les
valeurs restent e´leve´es dans le Sud de la France.
En conclusion, ces indicateurs confirment que l’exposition a` l’O3 durant l’e´te´ 2003 a
e´te´ plus forte que pour la pe´riode 2004-2008. Cette intense production photochimique a
e´te´ favorise´e par les phe´nome`nes me´te´orologiques telles que des tempe´ratures e´leve´es, une
stagnation des masses d’air. Ces constatations rejoignent diverses e´tudes qui ont montre´
que les canicules et la se´cheresse qui ont frappe´s l’Europe en 2003 se sont accompagne´s
d’un record de pollution a` l’O3 sur l’Europe centrale [Solberg et al., 2008]. De plus, selon
Meleux et al. [2007], le nombre de jours pour lesquels les concentrations d’O3 ont exce´de´
le seuil d’information (90 ppbv) se rapproche davantage des valeurs obtenues dans les
simulations futures que du climat actuel. De tels e´ve´nements, conside´re´s comme extreˆmes
dans le climat pre´sent, risquent donc d’eˆtre plus fre´quents dans les anne´es futures comme
cela a e´te´ sugge´re´ [Schar et al., 2004; Pal et al., 2004; Meehl and Tebaldi, 2004] a` moins
que des mesures drastiques de re´duction des e´missions contrebalancent les effets d’un
changement du climat. Ainsi, au vu des re´sultats pre´sente´s ci dessus, l’anne´e 2003 ne
peut eˆtre conside´re´e comme repre´sentative du climat actuel. Pour la suite de l’e´tude, nous
avons donc de´cide´ qu’il e´tait plus judicieux de l’exclure des calculs de moyennes. Sur
une pe´riode aussi courte de 5 ans, cela biaiserait les moyennes d’ANALY par rapport a`
celles du mode`le de climat CLIM, qui ne peut repre´senter statistiquement une anne´e aussi
extreˆme.
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a) Concentration d’O3 b) Tempe´rature de surface
c) Concentrations d’isopre`ne d) Emissions d’isopre`ne
Figure 3.2 – Repre´sentation pour le mois d’aouˆt 2003, des cartes moyennes de la
tempe´rature de surface (a), des concentrations d’O3 (b), des concentrations d’isopre`ne
(c) et des e´missions d’isopre`ne (d).
3.2.3 Etude de la dispersion ge´ographique des polluants sur le
domaine Europe
3.2.3.1 Distribution spatiale
• L’ozone
La carte des concentrations d’O3 simule´es sur l’Europe pour la pe´riode JJAS de 2004-
2008 illustre un fort gradient Nord/Sud (Fig.3.5, a). Les concentrations les plus e´leve´es
se situent sur la mer Me´diterrane´e et sur le Sud de l’Europe ou` elles atteignent 45 a`
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a) AirBase 2003 b) AirBase 2004-2008
Figure 3.3 – Nombres de jours de de´passement du seuil de 120 μg.m−3 d’ozone pour le
maximum journalier de la moyenne glissante sur 8h, observe´s aux stations AirBase pour
la pe´riode JJAS de 2003 (a), en moyenne sur la pe´riode 2004-2008 (b).
a) AirBase 2003 b) AirBase 2004-2008
Figure 3.4 – Index SOMO35 (μg.m−3.j) calcule´ pour la pe´riode JJAS de 2003 (a), en
moyenne pour la pe´riode JJAS de 2004-2008 (b).
55 ppbv. Sur ces re´gions, la production photochimique d’O3 est favorise´e par un climat
plus chaud [EEA, 2005; Vautard et al., 2005], ainsi que par les phe´nome`nes de transport
[Cristofanelli and Bonasoni, 2009]. Sur l’Europe de l’Est, les concentrations simule´es d’O3
atteignent 35 a` 40 ppbv. Les vents d’ouest et les sources de pre´curseurs sur ces re´gions
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expliquent ce le´ger gradient Ouest/Est. Les concentrations minimales d’O3 (25-30 ppbv)
sont simule´es dans les villes pollue´es et conditionne´es par un re´gime sature´ en NOx, ainsi
que dans les pays du Nord (Pays Bas, Nord de l’Europe) ou` le rayonnement solaire est
moins fort (climat polaire) ou encore dans les re´gions ou` les e´missions de pre´curseurs sont
plus faibles. Enfin, le gradient terre/mer simule´ sur la coˆte Atlantique s’explique par un
de´poˆt sec d’O3 plus faible sur la mer ainsi que par une faible production photochimique
due a` l’absence de pre´curseurs [Wesely and Hicks, 2000].
• Les compose´s azote´s
Les concentrations e´leve´es de NOx (Fig.3.5, b) en surface sont en grande partie lie´es
aux e´missions anthropiques [EEA, 2007]. Le transport automobile repre´sente 40 % des
e´missions de NO2 dans l’atmosphe`re, suivi des autres combustion de carburants a` 22 %
selon Tarrason et al. [2006]. Les concentrations les plus e´leve´es de NO et NO2 s’e´le`vent
a` 10-15 ppbv dans les re´gions tre`s industrialise´es : les Pays Bas, l’Angleterre, la Belgique
pour le Nord de l’Europe, ainsi que dans la valle´e du Poˆ au Nord de l’Italie. De nombreuses
villes Europe´ennes sont visibles sur cette carte (Paris, Londres, Madrid) pour lesquelles
les concentrations de NOx s’e´le`vent a` 15-20 ppbv en moyenne sur l’e´te´. Ces masses d’air
pollue´es peuvent atteindre les re´gions a` proximite´ de ces villes (zones pe´ri-urbaines) ou`
les concentrations s’e´le`vent a` 4-6 ppbv alors que sur les re´gions “propres ”, les concentra-
tions sont infe´rieures a` 1 ppbv. Les routes maritimes (mer du Nord, canal de Suez) sont
clairement visibles avec des concentrations atteignant 9 ppbv en moyenne sur la pe´riode
simule´e.
• Le dioxyde de soufre
En Europe, les concentrations maximales de SO2 sont atteintes sur le nord de l’Es-
pagne, le Portugal et les pays de l’Est (Roumanie, Bulgarie, Gre`ce), l’Angleterre, la Bel-
gique ; en moyenne sur la pe´riode estivale de 2004-2008 (Fig.3.5,c). Les zones industrielles
et la combustion de fuels fossiles sont les responsables de ces concentrations e´leve´es de SO2
en Europe, a` 64 % selon Tarrason et al. [2003]. Sur le Nord de l’Espagne, les concentra-
tions de SO2 sont les plus e´leve´es (20-25 ppbv) et s’expliquent notamment par la pre´sence
de centrales de production e´lectrique. Dans le reste de l’Espagne, les concentrations de
SO2 restent tre`s faibles en moyenne (< 1 ppbv). De plus, les pays de l’Europe de l’Est
sont affecte´s par de fortes concentrations de fond (4-10 ppbv) avec de nombreuses zones
d’e´missions ponctuelles qui contribuent a` une augmentation des concentrations re´gionales
(10-30 ppbv). Sur la mer, les concentrations les plus e´leve´es se situent au niveau des routes
maritimes, puisque les bateaux contribuent a` une grande partie des e´missions de SO2 du
fait de la combustion de carburant [Corbett and Fischbeck, 1997; Corbett and Koehler,
2003]. Les niveaux de SO2 simule´s sur cette pe´riode sont cohe´rents aux autres e´tudes
[Tarrason et al., 2006; Pay et al., 2010].
• Les particules fines de PM10
La distribution spatiale de PM10 pour la pe´riode 2004-2008 (Fig.3.5,d) montre des
niveaux qui atteignent 3 a` 9 μg.m−3 sur l’Europe centrale et du Nord. Des concentrations
tre`s faibles sont observe´es sur les re´gions montagneuses (Alpes, Pyre´ne´es) alors que les
re´gions les plus pollue´es se situent au Nord de l’Europe (Belgique, Pays Bas). Ces con-
centrations e´leve´es de PM10 (18-20 μg.m−3) sont associe´es aux e´missions anthropiques
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Figure 3.5 – Cartes des concentrations moyennes (JJAS) d’O3, de NOx, de SO2 et de
PM10, en surface, sur la pe´riode 2004-2008.
primaires dues au trafic et aux industries. Les pays de l’Est (Roumanie, Bulgarie) e´mettent
beaucoup de SO2 (chauffage au charbon). Dans ces re´gions, les concentrations de PM10
atteignent 20 a` 24 μg.m−3, cela est lie´ a` la formation d’ae´rosols sulfate´s et a` la pre´sence
de particules primaires. En revanche, les sources de SO2 en Angleterre et au Nord de l’Es-
pagne contribuent moins a` augmenter les concentrations de PM10. Cela peut eˆtre cause´
par une plus forte dispersion des composants et le de´poˆt humide. Au nord de l’Afrique,
les concentrations de PM10 sont les plus e´leve´es (> 30 μg.m−3) et sont associe´es aux
poussie`res de´sertiques venant du Sahara. Enfin, sur la mer du Nord et l’oce´an Atlantique,
les concentrations e´leve´es de PM10 peuvent eˆtre lie´es aux particules de sels marins.
Les relations entre les e´missions de polluants et les concentrations des gaz et ae´rosols
sont complexes. Pour de´crire certaines caracte´ristiques ge´ne´rales, la de´finition de “re´gimes
chimiques ”a e´te´ introduite (cf. Chap.1). Ils existent des re´gimes chimiques, sensibles
aux NOx ou aux COVs. Afin de prendre les mesures les plus adapte´es pour re´duire les
e´missions, il est essentiel de mettre en e´vidence l’influence, a` la hausse ou a` la baisse, des
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concentrations de pre´curseurs sur la production photochimique d’O3. Des e´tudes se sont
ainsi penche´es sur l’e´quilibre complexe entre les NOx, les COVs et l’O3 [Sillman, 1999;
Milford et al., 1994]. Des “indicateurs de re´gimes chimiques ”ont e´te´ de´veloppe´s pour
diffe´rencier ces types de re´gime.
La carte des e´missions de NO2 est repre´sente´e en Fig.3.6 (a). De fortes e´missions sont
observe´es sur le Nord Ouest de l’Europe (sud de l’Angleterre, Belgique, Allemagne), ainsi
que sur la valle´e du Poˆ.
Figure 3.6 – Carte des e´missions de NO2 (g.m
−2) e´quivalent a` l’anne´e 2003 (a). Indica-
teurs de re´gimes chimiques, moyenne´s pour l’e´te´ de la pe´riode 2004-2008 : (b) NOy (ppbv),
(c) le rapport H2O2/NOz, (d) le rapport O3/NOz.
Milford et al. [1994] proposent l’indicateur NOy (NOy=NOx+HNO3+PAN). En effet,
NOy est un traceur des e´missions de NOx dans les masses d’air, quelques heures apre`s
avoir e´te´ e´mises dans l’atmosphe`re. Une valeur limite comprise entre 10 et 25 ppbv selon
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Milford et al. [1994] et entre 6 ppbv et 13 ppbv selon Vogel et al. [1999], permet de
distinguer les re´gimes chimiques. Sur l’Europe, cette valeur limite de NOy est de´finie
a` 7.6 ppbv [Beekmann and Vautard, 2009]. Les concentrations de NOy moyenne´es sur
la pe´riode JJAS de 2004-2008 sont repre´sente´es en Fig.3.6 (b). De fortes concentrations
sont observe´es (>30 ppbv) dans les re´gions ou` les e´missions sont les plus e´leve´es (sud de
l’Angleterre, re´gion parisienne, Belgique), mais e´galement au dessus des routes maritimes
de la Me´diterrane´e.
Le rapport H2O2/NOz (NOz=NOy-NOx) est e´galement utilise´ [Sillman et al., 1995], il
permet de comparer la perte des radicaux OH et HO2 a` travers la re´action HOx+NOx qui
conduit a` NOz par rapport a` la re´action de HOx+HOx qui conduit a` H2O2. Le re´gime est
“sensible aux NOx” lorsque les pe´roxydes (pe´roxyde d’hydroge`ne et pe´roxyde organique)
dominent la perte des radicaux HOx et donc que le rapport H2O2/NOz est e´leve´. Une
valeur limite de 0.205 permet de distinguer les deux types de re´gimes [Beekmann and
Vautard, 2009]. Sur la Fig.3.6 (c), de faibles rapports de H2O2/NOz (<0.15) sont observe´s
sur le Nord Ouest de l’Europe (sud de l’Angleterre, Belgique, Pays Bas). Sur ces re´gions,
le re´gime chimique serait donc sensible aux COVs. En revanche, sur la Me´diterrane´e, ce
rapport pre´sente des valeurs plus e´leve´es (H2O2/NOz >0.6), ce qui confirme un re´gime
sensible aux NOx dans cette re´gion. Enfin, une valeur limite de 12.1 a e´te´ de´fini pour
le rapport O3/NOz [Beekmann and Vautard, 2009]. Sur la mer Me´diterrane´e, ce rapport
exce`de 40 alors qu’il ne de´passe pas 8 a` 10 sur les re´gions du sud de l’Angleterre, de la
Belgique et de la re´gion Parisienne (Fig.3.6, d).
Ces trois indicateurs sont regroupe´s en Fig.3.7, les cartes sont repre´sente´es a` partir des
valeurs seuils de´finies par Beekmann and Vautard [2009].
En conclusion, pour la pe´riode JJAS de 2004-2008, un re´gime chimique sensible aux
NOx est observe´ sur la Me´diterrane´e (faibles e´missions de NOx, rapports H2O2/NOz
et O3/NOz e´leve´s). Un re´gime chimique sensible aux COVs est observe´ sur le Nord de
l’Europe et la re´gion Parisienne (fortes e´missions de NOx, rapports H2O2/NOz et O3/NOz
faibles). Ces constatations rejoignent les diffe´rentes e´tudes qui ont e´te´ mene´es sur l’Europe
[Derwent et al., 2003; Tarrason et al., 2003; Beekmann and Vautard, 2009].
Figure 3.7 – Indicateurs de re´gimes chimiques : NOy, H2O2/NOz et O3/NOz, utilise´s
dans cette e´tude, illustrant les valeurs seuils de´finies par Beekmann and Vautard [2009].
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3.2.3.2 Variabilite´ spatiale des scores statistiques
La Fig.3.8 illustre la distribution spatiale des corre´lations et des biais moyens, calcule´s
pour les moyennes journalie`res d’O3, de NOx et de SO2 de l’e´te´ (JJAS) 2007. En ce qui
concerne l’O3, deux tendances se distinguent : les corre´lations sont plus e´leve´es sur le Nord
de l’Europe et l’Allemagne (0.6-0.8), alors que sur les pays du Sud de l’Europe (Italie,
Espagne), les performances sont moins bonnes (< 0.5), [Pay et al., 2010]. Sur l’Allemagne,
les biais sont faibles et plutoˆt positifs alors que des biais ne´gatifs sont observe´s en Italie et
en Espagne. Cette disparite´ des scores entre le Nord et le Sud est e´galement tre`s marque´e
pour les NOx ; les corre´lations sont comprises entre 0.6 et 0.9 au Nord de l’Europe, alors
qu’elles sont tre`s faibles (0.2) dans le sud du domaine. Globalement, les biais de NOx sont
ne´gatifs sur l’ensemble de l’Europe. Pour le SO2, la corre´lation est de l’ordre de 0.2-0.5,
aucun pays ne se distingue tre`s clairement par ses performances, les valeurs de biais sont
plutoˆt ne´gatives sur l’Allemagne et positives sur la France.
Les scores statistiques d’O3 (biais moyens, corre´lation et RMSE me´dians) ont e´te´ com-
pare´s sur plusieurs pays europe´ens pour les pe´riodes estivale (JJAS, Fig.3.9) et hivernale
(DJFM, Fig.3.10) de 2004 a` 2008. Nous avons choisi de de´crire les scores par pays afin de
pouvoir situer les re´sultats obtenus sur la France par rapport aux autres pays europe´ens
(ayant un nombre suffisant de sites repre´sentatifs). Sur ces graphiques, FR fait re´fe´rence
aux stations repre´sentatives en France, IT les stations en Italie, ES les stations en Es-
pagne, GB sont les stations en Angleterre, DE les stations en Allemagne et PL les stations
en Pologne. Les stations sont re´parties de fac¸on tre`s he´te´roge`nes entre les pays. Pour l’O3,
l’Italie se de´marque largement des autres pays par ses faibles performances en terme de
corre´lation (0.2 a` 0.5 en e´te´, 0.4 a` 0.5 en hiver), de RMSE (23 a` 28 μg.m−3 en e´te´, 22
a` 27 μg.m−3 en hiver) et de biais moyens (-14 a` 2 μg.m−3 en e´te´, 9.2 a` 12.8 μg.m−3 en
hiver) pour l’ensemble des anne´es. Comme cela apparaissait sur les cartes spatiales des
biais et des corre´lations de l’anne´e 2007 (Fig.3.8), l’Allemagne est un des pays les mieux
repre´sente´s par le mode`le. Les performances aux stations Allemandes exce`dent largement
celles des pays du Sud (Italie, Espagne) et notamment les corre´lations a` partir de 2006
(∼ 0.7 en e´te´, >0.7 en hiver). En France, les scores statistiques sont satisfaisants : en
e´te´, la corre´lation est comprise entre 0.5 et 0.7 (>0.7 en hiver), le biais varie entre -8 et
0 μg.m−3 (5 a` 7 μg.m−3 en hiver) et le RMSE entre 13 et 19 μg.m−3 (14 a` 17 μg.m−3
en hiver) selon les anne´es. Cette meˆme repre´sentation des scores a e´te´ faite pour le NO2
et le SO2. Concernant le NO2, des corre´lations tre`s faibles (0.15-0.3) sont obtenues sur
l’Italie et l’Espagne en e´te´ et en hiver, alors que pour les pays du Nord de l’Europe (An-
gleterre, Allemagne et France) les performances sont meilleures (0.55-0.65 en e´te´, 0.57-0.82
en hiver). A l’exception de l’Angleterre (biais :1.3 a` 4 μg.m−3), durant l’e´te´, une sous-
estimation des concentrations de NO2 est observe´e sur l’ensemble des pays. En revanche,
les niveaux de NO2 sont surestime´s en hiver (biais : 0.2 a` 8.8 μg.m
−3). Les corre´lations
de SO2 sont tre`s faibles sur la plupart des pays, sauf en Allemagne (0.39-0.4 en e´te´, et
∼0.5 en hiver). La Pologne n’est pas repre´sente´e car il n’y avait pas assez de stations
disponibles et les scores de l’Angleterre ont e´te´ calcule´s entre 2004 et 2006. A l’exception
de l’Italie, les biais me´dians sont faibles (-0.5 a` 0.5 μg.m−3 en e´te´).
En conclusion, les performances du mode`le sont he´te´roge`nes sur l’Europe, au sud du
domaine, les scores statistiques sont plus faibles. L’inventaire d’e´missions utilise´ pour
notre simulation, peut expliquer en partie cette disparite´ des scores entre le Nord et le
Sud. Alors que les e´missions sont repre´sentatives des anne´es 2003 sur toute la pe´riode
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(a) O3
(b) NOx
(c) SO2
Figure 3.8 – Distribution spatiale des biais (a` gauche) et corre´lations (a` droite) des
valeurs moyennes journalie`res d’O3 (a), de NOx (b) et de SO2 (c) de l’e´te´ 2007. Ces
scores ont e´te´ calcule´s pour les stations repre´sentatives du domaine Europe. Le biais est
en μg.m−3, la corre´lation est sans unite´.
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(a) Ozone- ETE
(b) NO2- ETE
(c) SO2- ETE
Figure 3.9 – En haut : Diagrammes de Taylor de l’O3, du NO2 et du SO2. En bas, de
gauche a` droite : la corre´lation me´diane, le RMSE me´dian (μg.m−3) et le biais moyen
me´dian (μg.m−3) des concentrations moyennes journalie`res d’ozone (a) de NO2 (b) et
de SO2 (c) calcule´s pour les stations repre´sentatives de France (FR, vert), Espagne (ES,
jaune), Angleterre (GB, violet), Allemagne (DE, rouge), Italie (IT, bleu) et Pologne (PL,
gris). Ces scores ont e´te´ calcule´s pour les e´te´s (JJAS) de 2004 a` 2008.
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(a) Ozone- HIVER
(b) NO2- HIVER
(c) SO2- HIVER
Figure 3.10 – Comme la Fig.3.9 pour l’hiver.
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de simulation, des strate´gies de re´duction des e´missions ont e´te´ applique´es ces dernie`res
anne´es [EEA, 2007]. Les e´missions de SOx ont ainsi e´te´ divise´es par 2 notamment dans
les secteurs industriels et e´nerge´tiques. Au vu de cette forte variabilite´ spatiale, nous
reviendrons sur une analyse des scores par pays dans la suite de l’e´tude.
3.2.4 Re´sultats des scores statistiques
Le Tab.3.2 regroupe les valeurs me´dianes des scores statistiques calcule´s sur le domaine
Europe pour la moyenne journalie`re d’O3, de NOx, de SO2, de PM10 ainsi que le maximum
journalier d’O3.
3.2.4.1 Ozone
Les scores d’O3 sont e´value´s a` partir de 970 stations repre´sentatives re´parties sur le
domaine Europe. La corre´lation annuelle des moyennes journalie`res est comprise entre 0.61
et 0.75 et celle du maximum journalier entre 0.63 et 0.74 (Tab.3.2). Les concentrations
moyennes annuelles observe´es et simule´es sur l’Europe s’e´le`vent a` 54.2 μg.m−3 et 56.9
μg.m−3 respectivement (pour la pe´riode 2004-2008), ainsi qu’a` 62.5 μg.m−3 et 60.3 μg.m−3
pour les mois d’e´te´ et a` 45.9 μg.m−3 et a` 52 μg.m−3 pour l’hiver. Le biais annuel de la
moyenne journalie`re d’O3 varie de 1.3 μg.m
−3 a` 5.2 μg.m−3 sur la pe´riode 2004-2008 alors
que le RMSE varie de 16.3 μg.m−3 a` 20.4 μg.m−3. Ce biais annuel positif s’explique par une
surestimation des concentrations d’O3 a` partir de Septembre et pour les mois d’hiver qui
contrebalance le biais ne´gatif observe´ durant l’e´te´. Cette tendance est visible sur le cycle
annuel repre´sente´ pour les stations du domaine France (Fig.3.11, a). Cette se´rie temporelle
a e´te´ obtenue a` partir des cycles annuels me´dians de 2004 a` 2008, ensuite moyenne´s. Les
concentrations sont sous-estime´es en e´te´ et le´ge`rement surestime´es en hiver. La variabilite´
interstations repre´sente´e par les premiers et derniers quartiles, est correctement estime´e
par le mode`le en terme d’amplitude. Ne´anmoins, cette variabilite´ est le´ge`rement sous-
estime´e pendant les mois d’e´te´.
En e´te´, la corre´lation de la moyenne journalie`re est comprise entre 0.43 et 0.63 (entre
0.59 et 0.71 pour le maximum journalier) alors qu’en hiver, elles varient de 0.64 a` 0.78 et
de 0.58 a` 0.68 respectivement. Les valeurs de RMSE sont du meˆme ordre de grandeur en
e´te´ et en hiver a` la fois pour les moyennes journalie`res (15-18.7 μg.m−3 en e´te´, 16.5-20.8
μg.m−3 en hiver) et les maxima journaliers (19.2-25.4 μg.m−3 en e´te´, 19.7-24.6 μg.m−3
en hiver). Un biais faible n’implique pas force´ment de faibles valeurs de RMSE comme
l’indiquent les valeurs du Tab.3.2. De plus, un biais plus mode´re´ de la moyenne journalie`re
(-5.6 μg.m−3 a` 2.6 μg.m−3) par rapport au maximum journalier (-13.2 a` 1.9 μg.m−3) peut
s’expliquer par des valeurs d’ozone moins biaise´es pendant la nuit. Cela est visible sur
le cycle diurne estival calcule´ pour le domaine France (Fig.3.12, a). L’amplitude de la
variation diurne d’O3, illustre´e pour les stations du domaine France, est bien capture´e par
le mode`le (Fig.3.12). Les concentrations d’O3 sont plus basses durant la nuit du fait de la
titration par le NO et le de´poˆt. Les valeurs e´leve´es sont simule´es pendant les heures de la
journe´e avec un pic d’O3 atteint dans l’apre`s midi. Le cycle diurne confirme que le biais
ne´gatif est plus faible en moyennant toutes les heures de la journe´e qu’en ne conside´rant
que le maximum journalier, ce qui rejoint l’explication mene´e auparavant.
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La sous-estimation des moyennes journalie`res d’O3 durant l’e´te´ est observe´e avec le biais
moyen compris entre -5.6 μg.m−3 et -1.7 μg.m−3 sur l’Europe a` l’exception de l’anne´e 2008
pour laquelle le biais est positif (2.6 μg.m−3). En effet, les moyennes journalie`res d’O3,
calcule´es par pays, sur la pe´riode JJAS (Fig.3.13) illustrent que les concentrations sont
globalement sous-estime´es par rapport aux observations. Les concentrations simule´es en
Allemagne (DE ), en Espagne (DE ) et en Pologne (PL) sont tre`s similaires aux observa-
tions. En France (FR), les concentrations moyennes observe´es et simule´es s’e´le`vent a` 64.8
μg.m−3 et 57.9 μg.m−3 respectivement. En Italie (IT ) et en Angleterre (GB), les con-
centrations simule´es sont davantage sous-estime´es (79.0 μg.m−3 vs 70.1 μg.m−3 en Italie,
54.9 μg.m−3 vs 46.9 μg.m−3 en Angleterre). Ne´anmoins, pour l’ensemble de ces pays, les
intensite´s des variations interannuelles sont similaires aux observations.
En hiver, la configuration du mode`le (re´solution verticale, de´poˆt, e´missions, couche
limite) controˆle davantage les concentrations d’O3 contrairement a` l’e´te´ ou` ce sont les
processus photochimiques qui dominent. Le cycle diurne hivernal montre que les concen-
trations d’O3 simule´es pendant les heures de la journe´e sont sous-estime´es alors qu’elles
sont surestime´es pendant la nuit (Fig.3.12). Le cycle diurne est moins bien reproduit par
le mode`le, les concentrations d’O3 ne diminuent pas assez pendant la nuit.
3.2.4.2 Les compose´s azote´s
Les moyennes annuelles de NO2, observe´es et simule´es, sur l’ensemble des stations
du domaine Europe, s’e´le`vent a` 16.3 μg.m−3 et 11 μg.m−3 respectivement. Durant l’e´te´,
elles atteignent 11.9 μg.m−3 et 5.5μg.m−3 en moyenne (20.5 μg.m−3 et 16.8 μg.m−3 en
hiver). Sur la Fig.3.13(b) sont repre´sente´es les concentrations moyennes de NO2, par
pays, sur la pe´riode estivale (2004-2008). Comme observe´ sur les diagrammes des scores
statistiques (Fig.3.9), l’Angleterre est le seul pays pour lequel la simulation surestime les
concentrations moyennes de NO2, sur la pe´riode estivale (9.6 μg.m
−3 contre 7.7 μg.m−3).
Pour les autres pays, les concentrations simule´es sont sous-estime´es, notamment en Italie
(6.8 μg.m−3 contre 9.4 μg.m−3) et en Allemagne (5.7 μg.m−3 contre 9.5 μg.m−3).
La variation annuelle des concentrations de NOx (Fig.3.11, b) est correctement cap-
ture´e par le mode`le sur la France. Cependant, a` l’exception des mois d’hiver, un biais
ne´gatif domine toute la se´rie temporelle. L’enveloppe (moyenne´e sur la pe´riode 2004-
2008) permet d’illustrer la variabilite´ inter-stations des NOx en moyenne pour la pe´riode
2004-2008. L’amplitude est capture´e par le mode`le sur l’ensemble de la se´rie. Comme
l’indique la figure Fig.3.12, les cycles diurnes moyens de NOx observe´s (rouge) et simule´s
(noir) ont e´te´ calcule´s pour l’e´te´ (a) et l’hiver (b). Pour les deux saisons, la variation
diurne est correctement repre´sente´e par le mode`le. Les deux pics de NOx en de´but et fin
de journe´e sont simule´s par le mode`le. En e´te´, un biais ne´gatif persiste sur l’ensemble du
cycle diurne alors qu’en hiver, les niveaux de NOx simule´s sont similaires aux observations.
L’amplitude de la variabilite´ interstations est tre`s forte en hiver et bien repre´sente´e par
le mode`le ; en e´te´, cette variabilite´ est moins marque´.
Le tableau Tab.3.2 confirme que les performances statistiques sont meilleures sur la
pe´riode hivernale. Le biais moyen varie de 1.5 μg.m−3 a` 3.9 μg.m−3, le biais relatif est
compris entre 14.1 % a` 32 % et le RMSE de 9.5 μg.m−3 a` 12.2 μg.m−3. Enfin, la valeur
de la corre´lation est comprise entre 0.53 et 0.63. En e´te´, le biais s’e´le`ve de -6 μg.m−3 a`
-4.3 μg.m−3 et le biais relatif varie de -48.6 % a` -40.2 %. Les valeurs de RMSE sont plus
faibles (7.7 μg.m−3 a` 8.8 μg.m−3) qu’en hiver et la corre´lation varie de 0.47 a` 0.52.
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a/ Ozone
b/ NOx
c/ SO2
Figure 3.11 – Se´ries temporelles moyennes observe´e (rouge) et simule´e (noir) sur la
pe´riode 2004-2008, aux stations repre´sentatives du domaine France, pour l’O3 (a), les NOx
(b) et le SO2 (d). L’enveloppe, obtenue par les premier et dernier quartiles, repre´sente la
variabilite´ interstations.
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a/ ETE b/ HIVER
Figure 3.12 – Cycles diurnes moyens observe´s (rouge) et simule´s (noir) d’O3, de NOx
pour les pe´riodes estivale (a) et hivernale (b) sur le domaine France.
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(a) Ozone
(b) NO2
(c) SO2
Figure 3.13 – Comparaisons, pays par pays, des concentrations moyennes simule´es et
observe´es d’O3 (a), de NO2 (b) et de SO2 (c). Les concentrations sont calcule´es a` partir
des valeurs moyennes journalie`res pour la pe´riode JJAS de 2004-2008. Les barres verticales
repre´sentent la variabilite´ inter annuelle mesure´e par la de´viation standard.
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3.2.4.3 Le dioxyde de soufre
Pour le SO2, les concentrations moyennes journalie`res simule´es par le mode`le ont
e´te´ e´value´es sur 342 stations repre´sentatives, re´parties sur l’Europe. La se´rie de SO2,
repre´sente´e en Fig.3.11 (c), montre que la dynamique annuelle des concentrations de
SO2 est bien repre´sente´e par le mode`le sur le domaine France. Cependant, les concentra-
tions simule´es sont sur-estime´es sur l’ensemble de la se´rie. Les concentrations annuelles
moyennes de SO2 observe´es et simule´es s’e´le`vent a` 3.3 μg.m
−3 et 4.5 μg.m−3 respective-
ment sur l’Europe (pe´riode 2004-2008). En e´te´, elles atteignent 2.8 μg.m−3 et 3.2 μg.m−3
(3.9 μg.m−3 et 5.8 μg.m−3 en hiver). D’apre`s le tableau de statistiques (Tab.3.2), la
corre´lation annuelle de la moyenne journalie`re de SO2 varie de 0.31 a` 0.45 selon les anne´es.
En e´te´, les performances du mode`le sont meilleures en terme de biais (-0.1 μg.m−3 a` 0.2
μg.m−3) de RMSE (2.1 μg.m−3 a` 2.5 μg.m−3), cependant les coefficients de corre´lation
sont plus faibles : 0.21-0.35 par rapport a` l’hiver (0.39-0.45). La comparaison, pays par
pays, des moyennes de SO2 observe´es et simule´es, pour la pe´riode estivale (Fig.3.13) illus-
tre des re´sultats satisfaisants pour la France (2.6-3 μg.m−3), l’Allemagne (2.8-3.2 μg.m−3)
et l’Italie (5.7-5.9 μg.m−3). Sur les stations d’Espagne et de Pologne, ces concentrations
sont nettement sur-estime´es par le mode`le. Un rapport du ministe`re espagnol de l’envi-
ronnement fait e´tat d’une diminution des e´missions de SO2 de 70 % entre 2000 et 2009,
comme en te´moigne la figure Fig.3.14. Une forte diminution des anne´es 2007 aux anne´es
2008/2009, est la conse´quence de la re´duction des activite´s des centrales thermiques con-
ventionnelles de charbon, ainsi que la re´duction importante du contenu de soufre des
combustibles du transport. De plus, des incertitudes persistent concernant l’inventaire
d’e´mission en Pologne.
Figure 3.14 – Evolution des e´missions sur l’Espagne entre 1990 et 2009. Source : Ministe`re
de l’environnement Espagnol.
Les concentrations d’ae´rosols sulfate´s mode´lise´es par MOCAGE ont e´te´ confronte´es aux
donne´es de certaines stations EMEP (Fig.3.15). Un cycle saisonnier est observe´ : les valeurs
minimales sont simule´es a` la fin de l’e´te´ alors que les maxima apparaissent en hiver ou a`
la fin du printemps. Les concentrations de sulfates peuvent ainsi varier d’un facteur dix
au long de l’anne´e. Pour la plupart des stations, les concentrations sont sur-estime´es par
le mode`le en hiver. Ces niveaux sont cohe´rents avec les quantite´s de SO2 disponibles dans
l’atmosphe`re. Les comparaisons de SO2 a` ces meˆmes stations montrent que les valeurs
simule´es par le mode`le et observe´es sont conformes en termes de variation saisonnie`re et
d’amplitude. Ne´anmoins, les biais positifs de sulfate observe´s en hiver s’expliquent par
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des biais similaires de SO2.
3.2.4.4 PM10
Un biais ne´gatif persiste sur l’ensemble de la se´rie temporelle de PM10 repre´sente´e
sur le domaine Europe (Fig.3.16), cependant, le mode`le est capable de reproduire leur
dynamique. Les performances du mode`le sont meilleures en hiver (Tab.3.2), en terme de
biais (-5.1 μg.m−3 a` -2.9 μg.m−3). De plus, les coefficients de corre´lation varient entre 0.47
et 0.56 et sont clairement plus e´leve´s que ceux obtenus en e´te´ (0.15-0.3). L’amplitude des
concentrations de PM10 est sous-estime´e par le mode`le. Cette difficulte´ a` repre´senter les
concentrations de PM10 sur l’Europe ont e´te´ releve´es dans d’autres e´tudes [van Loon et al.,
2004]. Cette sous-estimation est lie´e a` la difficulte´ a` repre´senter les e´missions primaires de
particules fines issues des feux de foreˆts et autres sources [Tsyro et al., 2007], ainsi qu’a`
la sous-estimations des particules primaires carbone´es [Schaap et al., 2004; Tsyro, 2005].
Dans notre e´tude, les nitrates et les particules organiques secondaires ne sont pas pris en
compte dans la composition des PM, ce qui contribue a` cette sous-estimation des niveaux
dans MOCAGE.
3.2.5 Les indicateurs de qualite´ de l’Air
De nombreuses e´tudes e´pide´miologiques ont permis de relier les effets de l’ozone sur la
sante´ humaine (de´ce`s pre´mature´s, insuffisance respiratoire) et sur la ve´ge´tation (diminu-
tion des re´coltes). Des index de qualite´ de l’air (SOMO35, de´passements de seuil, AOT40)
ont e´te´ mis en place afin de quantifier ces impacts sur les e´cosyste`mes. Le suivi de ces
indicateurs par l’Union Europe´enne et l’Organisation Mondiale de la Sante´ (OMS) est
essentiel puisqu’il permet de rede´finir des re´glementations afin de limiter les e´missions
anthropiques de polluants.
3.2.5.1 Suivi du nombre de jours de de´passements de seuils sur l’Europe
Sur la figure Fig.3.17 sont repre´sente´es les cartes de de´passements du seuil de 120
μg.m−3 d’O3 pour le maximum journalier de la moyenne glissante sur 8h (Mx8h). Ces
cartes, moyenne´es pour la pe´riode 2004-2008, illustrent la distribution ge´ographique de
ces de´passements sur l’Europe. Un gradient entre le nord et le sud du domaine est observe´ :
sur le Nord de l’Europe, le seuil de 120 μg.m−3 a e´te´ moins souvent atteint (entre 10 et
15 jours/an) qu’en Espagne ou aux abords de la Me´diterrane´e (∼ 30 jours/an) ce qui
est cohe´rent avec le gradient de tempe´ratures pre´ce´demment discute´. Ces valeurs sont
ge´ne´ralement sous-estime´es par le mode`le sur la plupart des pays. Les nombres de jours
de de´passements ont e´te´ calcule´s par pays (France, Allemagne, Italie, Espagne, Angleterre,
Pologne) et moyenne´s pour l’ensemble des stations disponibles sur la pe´riode 2004-2008
(Fig.3.18). Le mode`le a des difficulte´s a` repre´senter le nombre de jours de de´passements de
seuil. De plus, la variabilite´ interannuelle, calcule´e par la de´viation standard et repre´sente´e
par la barre verticale, est sous-estime´e par le mode`le sur la plupart des pays.
Les scores associe´s au tableau de contingence sont ici illustre´s pour les stations de
France (Fig.3.18, b). Les nombres de jours de bonne re´ussite, de fausses alarmes sont ainsi
repre´sente´s des anne´es 2004 a` 2008. Pour l’ensemble de la pe´riode, le mode`le sous-estime le
nombre de jours de de´passements de seuils, le taux de bonne re´ussite est donc relativement
faible. Cependant, le mode`le n’a pas plus d’e´ve´nements corrects que de fausses alarmes.
Etude de la qualite´ de l’air dans le climat actuel 117
Figure 3.15 – En haut : moyennes mensuelles de sulfate (μg[S].m−3) simule´es par
MOCAGE (rouge) et observe´es aux stations EMEP (bleu). En bas : moyennes mensu-
elles de SO2 (μg[S].m
−3) simule´es par MOCAGE (rouge) et observe´es aux stations EMEP
(bleu). La carte repre´sentant la position des stations se situe entre ces deux se´ries.
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Figure 3.16 – Se´ries temporelles moyennes de PM10, observe´es (rouge) et simule´es (noir)
sur la pe´riode 2004-2008, aux stations repre´sentatives du domaine Europe. L’enveloppe
repre´sente les premiers et derniers quartiles.
AirBase ANALY
Figure 3.17 – Cartes repre´sentant le nombre de jours de de´passements de seuil simule´s
par MOCAGE (a` droite) et observe´s aux sites repre´sentatifs d’AirBase (a` gauche) en
moyenne sur la pe´riode annuelle de 2004-2008.
3.2.5.2 Les index SOMO35 et AOT40
L’indicateur SOMO35 est un indicateur couramment utilise´ par l’Organisation Mon-
diale de la Sante´ (OMS) afin de quantifier les effets de l’O3 sur la sante´ publique. De
nombreuses e´tudes ont e´tabli des liens statistiques entre un taux de mortalite´ pre´mature´e
et des e´pisodes aigus de pollution a` l’O3 [Bell et al., 2004; Gryparis et al., 2004]. Lorsque
les concentrations d’O3 sont infe´rieures a` 35 ppbv (70 μg.m
−3), aucun effet n’est de´tecte´
sur la sante´, c’est pourquoi cette valeur a e´te´ utilise´e comme un seuil limite pour l’in-
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a)
b)
Figure 3.18 – a) Comparaison, pays par pays, du nombre de jours moyens par anne´e
de´passant le seuil de 120 μg.m−3 d’ozone ; en (moyenne´s sur l’ensemble des stations con-
cerne´es et la pe´riode 2004-2008). Les barres verticales repre´sentent la variabilite´ interan-
nuelle. b) Repre´sentation du nombre de jours exce´dant la valeur seuil de 120 μg.m−3, en
moyenne sur les stations repre´sentatives du domaine France (180 stations) pour les anne´es
2004 et 2008 ; a` partir de la valeur maximale journalie`re de la moyenne glissante sur 8
h. Le nombre de re´ussite (sim>120, obs>120), de de´passement manque´ par le mode`le
(sim<120,obs>120), de fausses alarmes (sim>120,obs<120), et de de´passements pre´dits
par le mode`le (sim>120) sont repre´sente´s de gauche a` droite. Le nombre de jours observe´s
de´passant le seuil de 120 μg.m−3 est repre´sente´ par *.
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dex SOMO35. Aucun seuil re´glementaire n’existe pour cet indicateur, cependant la limite
de 3000 ppbv.j (soit 6000 μg.m−3.j) est cohe´rente avec les objectifs de qualite´ de l’air
actuellement utilise´s en Europe [Dentener et al., 2006]. Pour cette e´tude, les valeurs de
SOMO35 ont e´te´ calcule´es pour les anne´es de 2004 a` 2008 et les valeurs ont e´te´ moyenne´es
sur l’Europe et quelques pays.
Deux re´gimes spatiaux ressortent des cartes de SOMO35 (Fig.3.19) : des valeurs e´leve´es
sont observe´es dans le Sud de l’Europe ou` la production d’O3 est favorise´e par les condi-
tions me´te´orologiques (tempe´ratures e´leve´es) alors que pour les pays du Nord, les niveaux
sont plus faibles. Cette tendance est clairement observe´e sur la Fig.3.20 ou` le seuil de
6000 μg.m−3 est atteint dans le sud de l’Europe (Italie, Espagne). Le mode`le sous-estime
les valeurs de SOMO35 sur la France (de l’ordre de 20 %) entre 2004 et 2007 alors que
l’anne´e 2008 est mieux repre´sente´e. En Allemagne, les valeurs de SOMO35 sont a` la fois
surestime´es et sous-estime´es selon les anne´es, dans une gamme de variation tre`s correcte
(-6 % a` +18 %). Sur l’Europe, les niveaux moyens sont cohe´rents avec les observations :
3839.8 μg.m−3.jour pour AirBase contre 3445.3 μg.m−3.jour pour MOCAGE.
Figure 3.19 – Cartes des niveaux moyens de SOMO35 (μg.m−3.jour) observe´s aux sites
AirBase (a` gauche) et simule´s par MOCAGE (a` droite) pour la pe´riode 2004-2008. Seules
les stations repre´sentatives sont illustre´es.
Les e´pisodes de pollution a` l’O3 impactent le de´veloppement de la ve´ge´tation (pho-
tosynthe`se, respiration). Lorsque la fre´quence des e´pisodes de pollution a` l’O3 augmente,
des impacts a` plus long terme sont observe´s : la croissance des plantes et le rendement
des cultures peuvent eˆtre affecte´s. En Europe, ces effets sur la ve´ge´tation sont suivis
avec l’indice AOT40 [Fuhrer and Booker, 2003]. D’apre`s les re´glementations de l’Union
Europe´enne [European Commission, 2002], le niveau critique d’AOT40 est fixe´ a` 3000
ppbv.heures pour les cultures (en ne conside´rant que les heures de la journe´e et la pe´riode
de croissance). Pour les foreˆts, ce niveau est e´tabli a` 10000 ppbv.heures (pe´riode de 6
mois). En Fig.3.21, les cartes d’AOT40 sont repre´sente´es pour la pe´riode 2004-2008. Un
gradient Nord/Sud est observe´ sur ces deux cartes, cette distribution spatiale est similaire
au SOMO35. De fortes valeurs d’AOT40 (μg.m−3.h) sont observe´es et simule´es dans le Sud
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Figure 3.20 – Comparaisons des valeurs de SOMO35 (μg.m−3.jour) simule´es et observe´es,
moyenne´e par pays : France (FR), Espagne (ES ), Angleterre (GB), Allemagne (DE ), Italie
(IT ), et Pologne (PL) et pour l’Europe, entre 2004 et 2008. En couleur sont repre´sente´es
les valeurs simule´es, les symboles (/,o) repre´sentent les valeurs observe´es.
de l’Europe, et particulie`rement autour du bassin Me´diterrane´en (Italie, Espagne, Sud de
la France). Sur l’Europe de l’Est, le mode`le sous-estime les valeurs d’AOT40, notamment
en Pologne et en Allemagne. La Fig.3.22 regroupe les valeurs moyennes d’AOT40 simule´es
et observe´es par pays entre 2004 et 2008. Pour la plupart des pays, les valeurs simule´es
d’AOT40 sont sous-estime´es.
Figure 3.21 – Cartes des niveaux moyens d’AOT40 (μg.m−3.h) observe´s (a` gauche) et
simule´s par MOCAGE (a` droite).
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Figure 3.22 – Valeurs d’AOT40 (μg.m−3.h) simule´e et observe´e par pays : France (FR),
Espagne (ES ), Angleterre (GB), Allemagne (DE ), Italie (IT ), et Pologne (PL) et pour
l’Europe , entre 2004 et 2008. En couleur sont repre´sente´es les valeurs simule´es, les sym-
boles (/,o) repre´sentent les valeurs observe´es.
3.2.5.3 Comparaison aux scores des e´tudes de qualite´ de l’air
L’objectif de cette partie est d’estimer si les re´sultats statistiques obtenus entre MOCAGE
et les observations AirBase sont satisfaisants, en les comparant a` des cas d’e´tudes simi-
laires. L’e´valuation des mode`les de qualite´ de l’air a e´te´ largement mene´e au travers de
nombreuses e´tudes d’inter-comparaison. Le Tab.3.3 regroupe les statistiques des moyennes
journalie`res d’O3, de NO2, de SO2 et de PM10 ainsi que du maximum journalier d’O3
pour la pe´riode annuelle, issues des e´tudes de Hass et al. [2003]; van Loon et al. [2004;
2007], pre´sente´s dans le Chapitre.1 (section 1.3). Ce tableau servira de re´fe´rence pour
les comparaisons. Les caracte´ristiques de notre simulation (nombre d’anne´es simule´es,
me´te´orologie, inventaires d’e´missions, re´solutions verticale et horizontale) sont diffe´rentes
de ces e´tudes, c’est pourquoi les re´sultats de ces comparaisons seront discute´s avec le recul
ne´cessaire. De plus, les scores statistiques pre´sente´s dans le Tab.3.2 correspondaient aux
valeurs me´dianes.
Pour les valeurs journalie`res d’O3, les corre´lations annuelles obtenues avec MOCAGE
varient de 0.61 a` 0.75 et se situent dans la gamme des corre´lations de ces e´tudes (0.53/0.83).
Nos valeurs de RMSE sont en ge´ne´ral plus faibles que celles des autres mode`les (16.3-20.4
μg.m−3 pour MOCAGE contre 18.1-32.6 μg.m−3). Le biais relatif pre´sente e´galement des
valeurs satisfaisantes, il se situe entre 2.2% et 9.8 % pour notre simulation contre 2 % a` 29
% dans la litte´rature. Concernant le maximum journalier d’O3, les corre´lations annuelles
obtenues avec MOCAGE varient de 0.63 a` 0.74 pour la pe´riode 2004-2008 (contre 0.69
a` 0.84, Tab.3.3). Les scores du RMSE (19.7 a` 24.4 μg.m−3) sont similaires aux autres
mode`les (18.1-25.5 μg.m−3).
Les performances de MOCAGE concernant le SO2 restent tre`s comparables a` celles
des autres mode`les. Pour la pe´riode annuelle de 2004 a` 2008, les corre´lations des moyennes
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journalie`res de SO2 varient de 0.24 a` 0.44 (contre 0.24-0.49). Les corre´lations obtenues
avec MOCAGE sont dans la gamme des valeurs obtenues dans la litte´rature. Les valeurs
de RMSE vont de 4.4 a` 4.8 μg.m−3, contre 2.7 a` 10.9 μg.m−3 d’apre`s le Tab.3.3. Comme
pour le SO2, l’e´valuation des re´sultats de MOCAGE pour les moyennes journalie`res de
NO2 montrent des performances satisfaisantes en comparaison aux autres e´tudes. Les
corre´lations annuelles obtenues avec MOCAGE (0.59-0.62) se situent parmi les valeurs
les plus e´leve´es ; les coefficients de corre´lation des autres e´tudes varient de 0.03 a` 0.52
(Tab.3.3). Les valeurs de RMSE sont comparables aux autres mode`les (11.2-13.2 μg.m−3
versus 8.5 a` 13.9 μg.m−3). Les re´sultats statistiques des PM10 sont e´galement similaires
aux autres mode`les. Entre 2004 et 2008, les corre´lations annuelles varient de 0.31 a` 0.45
(contre 0.38 a` 0.55). Les valeurs de RMSE annuelles (12.3-14.8 μg.m−3) sont e´galement
similaires a` la litte´rature (12.4-16.6 μg.m−3). Les faibles performances concernant la
repre´sentation des niveaux de PM10 concernent la majorite´ des mode`les.
En conclusion, les scores moyens obtenus par MOCAGE pour la pe´riode 2004-2008
et pour les moyennes journalie`res et les maxima journaliers d’O3 sont satisfaisants a` la
fois pour les pe´riodes saisonnie`res et l’ensemble de l’anne´e. Cette constatation s’applique
e´galement aux scores des moyennes journalie`res de SO2 et NO2. La repre´sentation des
ae´rosols dans la version utilise´e dans MOCAGE ne permet pas d’obtenir des scores satis-
faisants. Lorsque les anne´es sont compare´es les unes aux autres (Tab.3.2), il apparaˆıt que
certaines sont moins bien repre´sente´es par le mode`le. Des corre´lations plus faibles sont
calcule´es pour les moyennes journalie`res d’O3 des e´te´s 2004 (r=0.49) et 2005 (r=0.43). Au
vu des scores statistiques de l’O3, les anne´es 2007 et 2008 sont mieux repre´sente´es par le
mode`le avec une nette ame´lioration a` partir de 2006. L’ame´lioration des scores a` partir
de 2006 peut s’expliquer par les forc¸ages me´te´orologiques puisque le mode`le ARPEGE a
e´volue´ a` partir de 2005 alors que la meˆme version du mode`le MOCAGE a e´te´ utilise´e.
Cependant, cette constatation n’est pas applicable aux SO2 et NO2 dont les scores ne
changent pas significativement sur la pe´riode de la simulation. Ne´anmoins, les scores de
SO2 se de´gradent a` partir de 2008, cela est peut-eˆtre lie´ a` l’inventaire d’e´missions.
Espe`ce Se´rie Statistiques
MNB RMSE CORR
O3 DM 8 (2/29) 24.6 (18.1/32.6) 0.66 (0.53/0.83)
O3 MAX 2 (-1/10) 21.7 (18.1/25.5) 0.76 (0.69/0.84)
NO2 DM - 11.7 (8.5/13.9) 0.42 (0.03/0.52)
SO2 DM - 4.4 (2.7/10.9) 0.42 (0.24/0.49)
PM DM - 14.9 (12.4/16.6) 0.49 (0.38/0.55)
Table 3.3 – Scores statistiques me´dians (min/max) obtenus dans les e´tudes de Hass et al.
[2003]; van Loon et al. [2004; 2007]. Ces scores concernent les moyennes journalie`res d’O3,
de NO2, de SO2 et de PM10 (DM), ainsi que le maximum journalier d’O3 (MAX). Les
statistiques sont : le MNB (%), le RMSE (μg.m−3) et la corre´lation (CORR).
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3.2.6 Conclusion
Dans cette section, les performances du mode`le MOCAGE, force´ par les analyses
ARPEGE, ont e´te´ pre´sente´es pour la pe´riode 2003-2008 sur le domaine Europe. Cette
e´valuation s’est d’abord penche´e sur les limites du mode`le a` reproduire les variabilite´s
spatiales et temporelles des polluants (O3, NOx, SO2 et PM10), par comparaison aux
sites repre´sentatifs d’AirBase. Pour l’ensemble des espe`ces, la dynamique interannuelle
est correctement reproduite par le mode`le. Ne´anmoins, les concentrations de surface sont
dans certains cas sous-estime´es ou surestime´es par le mode`le. Les biais ne´gatifs de PM10
s’expliquent par la repre´sentation chimique de ces particules dans le mode`le : les ae´rosols
de nitrate et les ae´rosols organiques secondaires qui normalement composent les PM ne
sont pas pris en compte dans MOCAGE. Des concentrations moins e´leve´es de SO2 sont
mesure´es aux stations Airbase, le mode`le est force´ par un inventaire d’e´missions de 2003
alors que des re´glementations ont depuis permis de diminuer ces e´missions. L’anne´e 2003
a fait l’objet d’une e´tude spe´cifique, nous avons conclu qu’elle e´tait trop singulie`re dans
le climat actuel pour eˆtre incluse dans les calculs statistiques. La variabilite´ spatiale
des scores nous a amene´s a` discuter des re´sultats statistiques pays par pays (France,
Allemagne, Espagne, etc) ce qui nous a permis de situer la France par rapport au reste
de l’Europe.
Une des conclusions de cette partie est que les scores statistiques obtenus par MOCAGE
sur la pe´riode d’e´tude sont satisfaisants. Ces re´sultats ont e´te´ succinctement compare´s a`
des e´tudes d’inter-comparaison issues de la litte´rature. Nous avons vu que les re´sultats
du mode`le se situent dans la gamme des scores de ces travaux. L’e´tude des indicateurs
de qualite´ de l’air ont montre´ que le mode`le avait des difficulte´s a` reproduire le nombre
de jours de de´passement de seuil. L’index SOMO35, qui relie les effets de l’O3 a` la sante´
humaine, est correctement reproduit par le mode`le par rapport aux observations, c’est
e´galement le cas pour l’indicateur AOT40.
Nous allons maintenant e´tudier les effets des forc¸ages (champs me´te´orologiques, flux
de surface) sur les distributions de polluants dans l’atmosphe`re.
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